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Die vorUegende Erfindung betrifit neue 1.3-DiinethyIbutylca.boxaBiKde. xneteere Verfehrea zu 
derenHersteUungundderenVerwendung^BekMmptogvonuner^^ 

Es ist ber^its bckaxnit, dass zahlreiche Carboxanilide fungizide Eigenschaften besilzeu (vgl. z.B. WO 
03/010149. WO 02/059086, WO 02/38542. EP-A 0 824 099. EP-A 0 591 699. EP-A 0 589 301. EP- 
A 0 545 099 JP 11-335364 und JP 10-251240). wie z.B. N-[2-(1.3-Dimethylbutyl)pbenyl]-5-fluor- 
1 s-dimethyMH-pyrazoM-carboxannd (WO 03/010149). N-Allyl-N-[2-(1.3-dimethylbutyl)pheayl]- 
i:„.e^l-3-(trifluonne%l)-lH:pyrazol-4.c»^^^ (WO 02/059086). N,[2-(1.3-DiB.eWl)- 
pW]-l-methyl-4<trifluormethyl)-lH-pyrrol-3-car^^^ (WO 02/38542). N-[2-(1.3-Din.e1i.yl- 
bu^«-2-med.yl-4.5-dil^drofi3r3n-3-carb^^ (JP 11-335364). Die Wirlcsan^eit dieser 
Stoffeistgut.lfisstaberbeimedrigeaAufwandmengeainrnancheaFmen^ 

Es wurdennunneue U-Diinethylbutylcfflrbo3«nilide der Fonnel (I) 

(0 
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25 



gefunden,inwelchfir. ^ v,i n 

R. for Wasserstoff. Q-Cs-Alkyl. Q.(VAlkylsulfinyl, Q-CVAlkylsulfonyl. C.-Q-Alkoxy-Q- 
C^alkyl. Q-Q-CycloaBcyl; Q-CVHalogenalkyl. Q-C.HalogenalKylthio. C.-Q-Halogen- 
alkylsulfinyl. Q-Q-Halogenalkylsulfouyl. Halogen-Q-C.aIkoxy-C.-Q-allcyl. Cs-Cs-Halo- 
gencycloalkyl nut jeweils 1 bis 9 Fluor-. Chlor- und/oder Bromatortfeo; Fonnyl. Formyl-Q- 
C3-a]lcyl. (C.-C3-Alkyl)carbonyl-C.-C3-alkyl. (Q.C3-Al]««y)<^-yl-Ci-C3-alkyl; Halogen- 
(C.-C3-alkyl)carbonyl-C.-C3-alkyl. Halogen.(C.C3-alkoxy)carbonyl-<:.-C3-alkyl nut jewels 
1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 

(Q-C,-A]kyl)carbonyl, (C.-Cs-Atoxy)carbonyl, (Q-C.-Alkoxy-Q-C.-alkyl)carbonyl. (Ca: 
C-CycloalkyDcarbonyl; (C.-C«-Halogenalkyl)carbonyl, (C,-QrHalogenaIko^)carbonyl. 
(Halogen-Q-C-alkoxy-Q-Q-alkyDcarbonyl. (C3-QrHalogencycloalkyl)catbonyl mat je- 
weUs 1 bis 9 Fluor-. Chlor- und/oder Bromatomen; oder -C(=O)C(=0)R^ -COm^ oder 
-CHzNR^R' steht. 

fijr Wasserstoff. Fluor. Chlor. Methyl oder Trifluoimethyl steht, 

fur Wasserstoff. Q-Q-Alkyl. Q-C-Alkoxy. C.-Q-Alkoxy-C.-Q-alkyl. C3-C.Cycloallcyl; 
C-Ca-Halogenalkyl. CrCs-Halogenalkoxy. Halog«.-C»-C4-alko^-CrC4-alkyl, Q-QrHalo- 
gencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Huor-. Chlor- und/oder Bromatomen steht. 



30 
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R* und R' unabhangig voneinander jeweils fOr Wasserstoff. Q-CrABqrl. C,-C4-Alkoxy-CrC4-alkyl, 
Cj-Cs-Cycloalkyl; C-Cs-Halogenalkyl, Halogen-CrC4-a]koxy-C,-C4-alkyl. Cj-Q-Halogen- 
cycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-. Chlor- und/oder Bromatomen stehea, 

R" und auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffetom, an das sie gebunden sind, dnen gegebeaien- 
faUs einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden dutch Halogen oder CrC4-Alkyl.substi- 
tuierten gesattigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, wobei der Heterocyclus- 1 
Oder 2 weitere. nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe Sauerstoff. Schwefel oder NR" 

enthalten kann, • . 

R« und R' unabhangig voneinander fur Wasserstoff, C-Cs-Alkyl. Cj-Cs-Cycloalkyl; C'-Q-Halogen- 
alkyl, Cs-Cr-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-. Chlor- und/oder Bromatomen 
stehjeU} 

R« undR' auBerdem gemeinsammit dem Stickstoffatom. an das sie gebunden sind. einen gegebenen- 
fells einfech Oder mehrfech. gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci-C4-Alkyl substi- 
tuierten gesSttigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, wobei def Heterocyclus 1 
Oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe Sauerstofi; Schwefel oder NR" 

enthalten kann, 
R* fOrWasserstoffoderCi-Cs-Alkyl steht, 

A fiir den Rest der Formel (Al) 




(Al) steht, in welcher 

R' fOr Wasserstoff Hydroxy. Formyl, Cyano, Fluor, Chlor, Bronx. Nitro, Ci-C4-Alkyl, 
CrC4-AIkoxy, C,-C4-Alkylthio, Cj-Ce-Cycloalkyl, Ci-C4-Halogenalkyl, CrC4- 
Halogenalkoxy oder Ci-C4-Halogenalkylthio mit jeweils 1 bis 5 Halogenatomen. 
Aminocarbonyl Oder Aminocarbonyl-Ci-C4-alkyl steht, 
R" fiir Wasserstoff, Chlor, Brom, lod, Cyano, C,-C4-Alkyl, C,-C4-AIkoxy, CrC4-Alkyl. . 

thio Oder C,-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht und 
R" fiir Wasserstoff. C,-C4-Alkyl, Hydroxy-C,-C4-alkyl, C^-Cs-Alkenyl, Cj-Cs-Cyclo- 
alkyl, C,.C4-Alkylthio-Ci.C4-alkyl. C,-C4-Alkoxy-CrC4-alkyl. Ci-C4-Halogenalkyl. 
CrC4-Halogenalkyl1iiio-C,-C4-alkyl. Ci-C4-Halogena]koxy-C,-C4-alkyl mit jeweUs 1 
bis 5 Halogenatomen. oder fOr Phenyl steht, 
mitderMaBgabe, 

a) dass R' nicht ftr Trifluormethyl. Difluormefhyl. Methyl oder Ethyl, wemx R'° fiir 
Wasserstoff oder CWor. R» fiir Methyl und R' und R* gleichzeitig fiir Wasserstoff 
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stehen, 

b) dass R' nicht fOr Mettiyl, DifluDtcMonnefliyl. Muonnelhyl, Difluonnelhyl, CUor 
Oder Brom steht, wenn fur Wasserstoff, Fluor. Trifluormetiiyl oder Mefliyl steht, 
r" far Methyl, Trifluormethyl, Methoxymethyl oder Tnfluormeaioxyniethyl steht 
und R' fllr (C,-C6-A]kyl)carbonyl, (CrC6-Alkoxy)caibonyl. (Ci-C4-AJkoxy-Ci-C4- 
a]lcyl)carbonyl; (Ci-C6-Halogeiialkyl)carbonyl, .(CrC6-Halogeiialkoxy)caiboiiyl, 
(Halogen-CrC4-alkoxy-C,-C4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
und/odo: Bromatomen steht, 

oder 

A fiir den Rest derFormel(A2) 




ff~\. (A2) steht, in welcher 



R« und R" unabhangig voneinander fiir Wasserstoff, Halogen, d-Q-Alkyl oder C1-C4- 

Halogenalkyl mit jeweils 1 bis 5 Ifalogenatomen stehen imd 
R" fOr Halogen, Cyano oder CrC4-Alkyl. oder CrC4-Halogenalkyl oder CrC4- 

Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 Halogenatomen steht, 
mit der MaBgabe, dass R*'* nicht fiir Methyl steht, wemx R« und R" filr Wasserstoff oder. 
Methyl stehen undR' undR* gleichzeitig fBr Wasserstoff stehen, 

oder 

A ftirden.RestderFormel(A3) 

//YV (A3) steht, in welcher 

^«^3>-R- 

B}' und R'« unabhangig voneiiander ftir Wasserstoff Halogen, C,-C4-Alkyl oder Q-C*- 

Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen stehen und 
R»' fOr Wasserstoff, C,-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen 

steht, 

oder ' • 

A fiir den Rest der Formel (A4) 



(A4) steht, in welcher 

Rio^ -N- -R'" 

R" far Halogen, Hydroxy. C^o, C,-C4-Alkyl, Q-C4-Alkoxy. C-Q-AHcylthio, CrC4- 
Halogenalkyl. C,-C4-Halogenalkylthio oder C,-C4-Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 
Halogenatomen steht und R' und R* gleichzeitig fOx Wasserstoff stehen 
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R^^ far Wasserstoff, Halogen, Cyano, Ci-C4-Alkyl, CrC4-A]koxy, CrC4-AIkylthio, C,- 
C4-Halogenalkyl, CrC4-HalogenaIkoxy mitjeweils 1 bis 5 Halogenatomen, CrC4- 
Alkylsulfinyl oder CrC4-Alkylsulfonyl steht, 

mitderMaBgabe, 

a) dass R^* nicht fiSr Trifluormethyl, Methyl, Chlor oder Methylthio steht, werm R^^ ftir 
WasserstoflF steht, 

b) dass R^" nicht fOr Methyl, Difluorchlormethyl, Trifluonnethyl, Difluonnefhyl,* Chlor 
Oder Brom steht, wenn R^^ fur Wasserstoff steht und R* fOr (CrC6-Alkyl)carbqnyl, 
(CrC6-Alkoxy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-CrC4-alkyl)carbonyl; (Ci-Cfi-Halogeaal. 
kyl)carbonyl, (CpC6-Halogenalkoxy)carbonyl, (Halogen-CrC4-alkoxy-Ci-C4-alkyl)- 
carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- imd/oder Bromatomen steht, 

oder 

A fOr den Rest der Fonnel (A5) . 

r • • (A5)steht, 

mit der MaBgabe, dass R^ und R^ nicht gleichzeitig fur Wasserstoff stehen, wenn A fur A5 
steht, 

oder 

A fiir den Rest der Fonnel (A6) 

|T (A6) steht, in welcher 

R^ ' fur Ci-C4-AIIcyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

Oder 

A fUr den Rest der Fonnel (A7) 



R^^ fiir Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht. 



(A7) steht, in welcher 



Oder 

A fttr den Rest der Formel (A8) 



^ (A8) steht, in welcher 



O 

R*^ und R^ unabhangig voneinander fOr WassCTStofi; Halogen, Amino, Ci-C4-Alkyl oder Ci- 
Q-Halogenalkyl mit 1 bis S Halpgenatomoi s^t und 
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far Wasserstofl^ C,-C4-A]]£yl oder C,-C4-HalogenaIkyl mit 1 to 5 Halogenatomen 
steht, 

mit der MaBgabe, dass R" nicht fOr Me%l steht, weim R° und R" ftr Wasserstoff oder 
Methyl stehen und R' und R* gleichzeitig filr Wasserstoff stehen, 

oder 

A far den Rest der Fonnel(A9) 

(A9) steht, in welcher 

R" und R^* unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Halogen, Amino, Nitro, Ci-C4-Alkyl oder d- 

C4-Halogenal]<yl mit 1 bis 5 Halogenatomen stehen und . 
R" fiir Halogen, Ci-C4-Alkyl oder Cx-C4-Haloge!nalkyl mit bis 5 Halogenatomen steht, 
oder 

A far den Rest der Fonnel (AlO) 

_/*■■.■ 

(AlO) steht, in welcher 

R*" fiir Wasserstoff; Halogen, Amino, CrC4-Alkylamino, Di-(Ci-C4-a]kyl)ammo; 

Cyano, Ci-C4-Alkyl oder Ci-CU-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht und 
R^ flk Halogen, Hydroxy, Ci-C4-A]kyl, Ct-C4-Alko:qr, Cs^VCydoallqrl; Ci-C4-Hal6- 

genaUq^l oder CrC4-Halogenalko;Qr rodt jeweils 1 bis 5 Halogenatomoi steht, 
mit der MaBgabe, 

a) dass R^ nicht fUr Ttifluonnefliyl, Difluotmethyl, Methyl oder Ethyl, wenn R^ filr 
WasserstoffoderMethylstehtundR^undR^gleichzeitigfarWasserstofFstehen, . 

b) dass R^ nicht fOr Methyl, Difluorchlormcthyl, Trifluonncthyl, Difluonnethyl, Chlor 
odsx Biom steht, wenn R" fthr Mefliyl, Trifluonnethyl, Methoxymethyl oder Tri- 
fluormethoxymethyl steht und R' fUr (C,-Cs-A]kyl)carbonyl, (Ci-Cd-Alkoxy)carbo- 
nyl, (Ci-C4-AIkoxy-C,-C4-alkyl)carbonyl; (CrC6-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-Ce- 
Hal6genaIkoxy)carbonyl, CH^ogen-C,-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 
bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen steht, 

oder 

A filr den Rest der Formel (Al 1) 




(Al 1) steht, in welcho" 
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r3o far Wasserstoff. Halogen, Amino, C,-C4-Alkylaimno, Di-(CrC4-a]kyl)ainmo. 

Cyano, C.-Q-Alkyl oder C,-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht xmd 
r3> far Halogen, CrC4-Alkyl oder C,-C4-Halogena]lcyl niit 1 bis 5 Halogenatomen steht. 



oder 

5 A fOr den Rest derFormel(A12) 



(A12) steht, in welcher 



fOr Wasserstoff, Halogen, CrC4-A]kyl oder CrC4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halo- 
genatomen steht, 

niit der MaBgahe, dass R^^ nicht fOr Chlor ^eht, wenn md ^ 

10 • stehen, 

oder 

A fardenRestderFormel(A13) 

a(A13) steht, in welcher 
... 

R^ . fUr Halogen, Hydroxy. CrC4-Alkyl. Q-C4-Alkoxy, Ct-C4-Alkylthio, C-Q- 
Hdogenalkyl. Ci-C4-HdogenalkyltMo Oder CrC4-Halogenalkoxynrit jew^^ 

Halogenatomen steht, 

oder 

A fur den Rest derFormel(A14) 



15 



(A14) steht, in welcher 



20 



R^ far Ci-C4-A]l!yl steht. 



. Die erfindungsgemSBen Verbindungen fconnen gegebenenfalls als Mischungen verschiedener m6g- • 
licher isomerer Fomien, insbesondere von Stereoisomeren. wie z. B. E- und Z-. threo- und erythro-. 
sowie optischen Jsom^ gegebenenfalls aber auch von Tautomeren vorliegen. Es werden sowohl 
25 die E- als auch die Z-Isomeren; wie auch die threo- und erythro-, sowie die optischen Isomeren, be- 
UebigeMischungendieserIsomeren,sowiediem6gUchentautomerenFormenbean5^ 

Weiterhin wurde gefunden. dass man U-Dimethylbutylcarboxanihde der Formel (0 erhalt, indem 
man 

30 a) Carbonsaure-DerivatederFomiel(II) 
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.x„, 



cn) 



in welcher 

A die oben angegebenen Bedeutungen hat und 
X* fiir Halogen oder Hydroxy steht, 
mitAnilin-DertvatenderFormelOOn) . 






H3C 

in welcher R* und die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
gegebenenfaUs in Gegenwart einesKatdysators, gegebenenfalls 
sationsmittels, gegebenenfells in Gegenwart eines Sa^^ 
10 Gegenwart eines Verdtonungsmittels umsetzt, 

oder 

b) Hexylcarboxanilide der Forme! 0[-a) 



.X. 



11 




a-a) 

"CH3 

in welcher A und R* die oben angegebenen Bedeutungen haben 
15 niit Bfcilogeniden der Fonnel (TV) 

r1A_x2 (IV) 

in welcher • 

X* fur Chlor, Brom oder lod steht, 
R» fiir Ci-Cg-Alkyl, C,-CrAlkylsulfinyl, Ci-Cs-Alkylsulfonyl. C-CrAlkoxy-Ci-Q-al- 
20 kyl, C3-Q-Cycloalkyl; CrCg-Halogenalkyl, C,-C4-Halogenalkylthio. CrC4-Halo- 

genallc/lsulfinyl, CrC4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl, 
Cj-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 
Formyl. Formyl-C,^3-alkyl, (C-Q-AlkyDcarbonyl-C-Ca-alkyl, (C-Cj-AlkoxyV 
.. carbonyl-C.-Cj-alkyl; Halogen-CC-Cj-alkyDcarbonyl-C.-Cj-alkyl, Halogen-(Ci-C3- 
25 alkoxy)carbonyl-q,.C3-alkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-. Chlor- und/oder 

Bromatomen; 

(C.-C8-Alkyl)carbonyl, (CrQ.-A]koxy)carbonyl, (CrC4-Alkoxy-CrC4-alkyl)carbo- 
nyUC3-C8-Cycloalkyl)carboayl; (CrC6-HalogenaJkyl)caibonyl, (C-Q-Halogenalk- 
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oxy)carbonyl. (Halogen-Q-C.a]koxy.C»-C.-alkyl)carbm^ (Ca-C-Halogeacycloal. 
kyDcaAonyl xnit jeweUs 1 bis 9 Fluor-. CUor- und/oder Bronmtomea; oder 

.C(=0)C(=0)R'. CONR*^' Oder -CHoNRy steht. 

wobei R', R*, R', ™dR' die oben angegebenemBedeutungenhaben. 

in Gegeawart einlr Base mid in Gegenwart eines Verditanungsimttels umseteL 

SchHeflKch wurde gefi^den. dass die neu^ 1.3-DixueWlc-boxanilide derFonnel (0 sehr gate 
H^bizide Eigenschaften besitzen und zur Bek^pfung une^^^ 
im Pflanzensclmtz als auch im l^terialschutz verwendbar sind. 

IMeeraui.ngsgernaBeal.3-Dime1hylbutyk^^^^ • 
Mert Bevorzugte Restedeftntionen der vorstehenden und nachfolgend gehannten Fonneln ^ 
Folgenden angegebe. Diese Defixdtionen gelt^ ftr die Eadprodukte der Fennel CO wxe fiir alle 
' Zvdschenprodukte gleichennaBen. 

K. ,,=h.S2V2Sia«»W.,,asto«C,^A:^l,C,-C.All^Uulfinyl.C,^^^^ ■ 
C-Altay^^-dl^l. CVPrCycIoaW; C,-C-Halog=.alkyI, C-CHalogcnallcyltao C 
Q-HlogcMlkylsulfinyl, C,^Mog»Bll^Wfcayl, Halogen-C,-C-aIkoxy-C,.C-^ , 

FormyW-Ci^l. (C,-CVAIkyl)«*>nyK:,«-*yl, (C,-C-Alko*y)c»bonyl-C,-C.- 
tf^U H.l„gea<C,-C,-dkyI>^-C,-CV^l. aloga.-(C,<V^)c»*o.«'l-Ci-C. 
rikylm»jewali 1 bta 13 Fluor-. CUor-iarf/otoB<)mat<aMn; 

(C^VAlkyOortx^l. (C-CAlko^Xrt^yl. (C,-CrAltay-C,-C.-alkyl)ca*onyl (C. 
. c^lo.lkyl)c«b»yt (C,-C.Baog».Ikyl)c«b<».yl, (Q-C-Halogenatoxy^ 
(Halog«.-C,.G.atoxy-C,-C..lkyDc=*onyl, (CrC.H.Iog=na,cloaM)-b<»yl 
■e««ls I bU 9 Fluor-. OJo. »nd/od« Bro^UH.^ Oder ^K.)C(-0)^^^ 

• -CHiNR^R' 

R. steht T..~.^....^^.« fflr MolM, Elfel. n- odor iso-Propyl, n-. s=c- 

. „der.ort-Bu.yl,Pen.ylodorH«yl.Moa^lsol«.^Eftylsolfinyl.a-odor^^ 

n. iso-. s«- od« ttrt-BoWsulfinyl. M.M-1*»* B«.ylsul««^ 
J iso-, sec Oder tort-Buftrliutayl. Moftoxyn-a^-". Motho:^!. Bd^eS^l. 
Etoxy^yl, CycW. Cyolopentyl. Cyoloh«yl. MloonnoM. rnM^UTn- 
fluorotyl. Difluonnotl^KWo, Difluorohlonnottrymo. Wfluon-«%l»io. Mfluonnoayl- 
s„liinyl Trifluonnolhylsulfonyl, TOfluomethoxymefcyl; Fonnyl. -CftrCHO. -(CHOrCHO. 
„ -CHrCOCH,, -CH,<m:H,CH.. ^-OKSKCH.). 

<CHJrCO-CH^i; KCHJ^^miCCH.).. -CHrCftCH.. .CH^.CH.. 
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<CHO.-CCMS.Ca,. -CH.<:O.CH.CP., WXWS'aCF. -C*-"^^^" 

.cH,-co,ca.ca,. -{CH0rCO.CH.CF.. -(CHO.-ccwa'^r,, -(cn).-c(waibca,. 
<cHO.-co.ca,ca,; „ ^, ;. , 

M*y,carbo,.yl. EthyloaAonyl. n-Pnw>«rb<».yl. i=o-Propyl«b<».yl. tot-Wo-Wl. 
•M^xy<»fto„yi. Efhoxyc.rba.yl. «rt-Buto:,ycarbonyl. Cyclop™pylo.rb«=yli Mluc^ 
aM0riK»vl.Trifl«>^mte,»b<«yl.0de^-C(<.)C(=O)R^^^ 

.c.^r^^r^^o^'- -C«.-CO-C«.CH.. -CH^^X 

.C(»0)CHO. .C(^)C(-0)CHi. .C(=O)C(-0)CH.0CH,.. -C(=0)CO,CH. 
-C(=0)C02CH2CH3. 

stehtbevoraugtfilrWasserstoff. ' 

^ ».Bentan bgaaffit » '^""''^ '^'^'^ ° , 

Anilidrestes steht [vgl. oben Fonnel (0]. 

s,«ht aufierdem bevcrza«t ffir Chlor. wobei Chlor b,yp^^ in 5-Pos.t.on des 

Anilidrestes Steht [vgl. oben Fonnel ©]• 

Steht auBeniem bevarzu^t ftr Melhyl. wobei Melhyl tr . or>1 > T. Wprzug^ in 3-Posxton des 
Anilidrestes steht [vgl. oben Fonnel CD]< 

.uB^don fflr Muonncftyl, wobei Wfl„<™=*yl Wfr^Daora.^ n, 

4- oto SrPositioo des /unMiMtes steht t»gl- *" 

steh,bevo!aia&W.ssersteffiC,.C.AIlwl.C,-C.-AJk^^ 

Q-Cyelosacyl; C^HalosensB^yl. C-C-Haogen-b^y. aiogea-C-C-dkoxy-C-C- 
■aBcyl. C^Hstog=»>,clo.lkyI ndtjeweils 1 bis 9 Fluor-. Chlor- „»l/od.rBroo.s»n.e^ 

Med.oxy. Ea»>:<y. n- oto iso-Propoxy. te,.-Bv*«y. Meta^thyl. Cyclopx^l; M»or. 

30 methyl, Trifluomeflioxy. 

R^undR^stehenunabhangigvoneinanderb^jorsigtfl^ 

. C3-alkyl.C3-C«-Cycloalkyl;C.-C4-Halogenalkyl.Halogen-^^^^ 

Halogencycloalkyl tnit jeweils 1 bis 9 Fluor-. Chlor- und/oder Broniatomen. 
35 und R^ bilden auBerdem gen^einsam mit dem Stickstoffatom. an das sie gebunden sind. be^ 
einen gegebenenfalls einfach bis vierfech, gleich oder verschieden dutch Halogen oder C.- 



R^ 



20 R* 



R' 



25 R' 



R^" 
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C4-Alkyl substituierten gesStdgten Heterocydus mit 5 oder 6 Ringatomen. wobei der Hetero- 
cyclus 1 Oder 2 weitere. nicht benachbarte Heteroatome aus der Ksihe Sauerstoff. Schwefel 
Oder NR' enthalten kann. 

R* und R^ stehen unabhSngig voneinander \^op<\^s hevQffmgt fthr Wasserstoff, Me%l, Efliyl, n- 
5 Oder iso-Propyi, n-. iso-. sec- oder tert-Butyl, Methoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl, 

Etho^^ethyl, Cyclopropyl. Cyclopentyl, Cyclohexyl; Tttfluonnethyl. 'nichlormethyl. Tri- 
fluorethyl.TTifluormethoxymethyl. 
R* und R' bilden auBerdem gememsam mit dem Stickstoffatom, aii das sie gebmiden sind. fe^QQ^ 
hevom.gt einen gegebenenfaUs eurfach bis vierfach. gleich oder verscWeden durch Ruor, 
10 Chlor. Brom oder Methyl substituierten gesattigten Heterocydus aus der Reihe Mcapholin. . 

■ ThiomorpholinoderPiperazin.wobeidasKperazinamzweitenSticksto^^ 

stituiert sein kana. 

■ • rW R' stehen unabhSngig voneinander bevorzugt fiir Wasserstoff. C-Cfi-Alkyl. Cs-C^-Cycloal- 
15 kyl; CrC4-Halogenalkyl, C3-C«-Halogenoycloa]kyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-. CWor- 

und/oder Bromatomen. 

R« und R' bilden auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom. an das sie gebunden sind, bev^ 
einengegebenenfallseinfechodermehrfach, gldchoder verschieden durchHalogen oder Cx- 
C4-AlkylsubstituiertengesattigtmHeten)cydusmit5 oder6Ringatomen.wobdder^^^^^^ 
20 - cyclus 1 Oder 2 wdt«re.mcht benacl*arteHeteroatc»ne aus der Reihe Sauerstofi;Sc 

Oder NR' enthalten kann. 

R« und R' stehen unabhSngig vondnander b^^sonden; b^WMgt fiir Wasserstoff. Methyl, Ethyl, n- 
oder iso-Piopyl, n-. iso-. sec- oder tert-Butyl. Methoxymefcyl. Methoxyeihyl, Ethoxymethyl. 
Ethoxyefliyi. Cyclopropyl. Cyclopentyl. Cyclohexyl; Trifluormefhyi; Trichlormethyl. Tri- 
25 fluorethyl.'Wfluormethoxymettiyl. 

R« und R' bilden auBerdem gemdnsam mit dem Stickstofetom. an das sie gebunden sind, Iz^oq^ 
hevor^gt dnen gegeberienfells dnfech bis vierfech. gldch oder verschieden durch Fluor, 
Chlor, Brom oder Mdhyl substitmerten gesattigten Heterocydus aus der Rdhe Morpholin, 
IMomorpholin oder Piperazdn. wobd das Piperazin am zwdten Stickstoffatom durch R" sub- 
30 stituiert sein kann. 

steht bevorzugt fiir WasserstoflT oder CrC4-Alkyl. 
R« steht h^Wers bevorzugt fiir Wasserstoff Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- 

Oder tert-Butyl. 

35 

A steht bevorzugt fur-einen der oben angegebenen Reste 
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Al, A2, A3, A4, A5, A8, A9, AlO, Al 1, A12 oder A13. 
A steht bftsnnders bevorzugt fiir einen der obm angegebenen Reste 

Al, A2, A4, A5, AS, AlO, A12 oder A13. 
A steht ganz besonders bevorzugt fBr den Rest AL 
5 A steht auBerdem ganz besonders bevorzugt fur den Rest A2. 
A steht auBerdem ganz besonders bevorzugt fBr den Rest A4. 
A steht auBerdem ganz besonders bevorzugt fiir den Rest A5. 
A steht auBerdem ganz besonders bevorzugt fiir den Rest AS. 
A .<:teht aufierdemi ganz besonders bevorzugt fiir den Rest AlO. 
10 A gfpVit gniRerdem ganz besonders bevorzugt fiir den Rest A12. 
A steht auBerdem ganz besonders bevorzugt fiir den Rest A13. 

R^ steht bevorzugt fiir Wasserstoff, Hydroxy, Formyl, Cyano, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, 
' Ethyl, iso-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Ethylthio, Cyclopropyl, CrCj-Halogen- 
15 ' alkyl,Ci-C2-HalogenalkoxyinitjeweilUbis5Fluor,aaor 

methylthib, Difluormethylfhio, Aminocarbonyl, Aminocarbonyhnethyl oder Amino- 

carbonylefhyl, 

mitderMaBgabe, 

a) dass R'^ nicht fur Trifluonnethyl, Difluoimethyl, Methyl oder Ethyl, wenn R'° fiir 
20 Wasserstoff oder Chlor, R» fiir Methyl und R^ und R^ gleichzeitig fiir Wasserstoff 

steheai, 

b) dassR'mchtf&Me1iiyl,DmvK>rcmomethyl,Trffl 
Oder Brom steht. wean to Wasserstoff Huor. Trifluonnethyl oder Methyl steht, 
R" fiir Methyl, Trifluonnethyl, Me&oxymefhyl oder Trifluotinethoxymethyl steht 

25 und R' far (Q-CVAlkyOcarbonyl. (C,-CVAlkoxy)carbonyl, (C,-C4-Alkoxy-Ci-C4- 

alkyl)carbonyl; (C,-C6,Halogenal]qrl)caibonyl, (C,-C6-Halogena]koxy)carbonyl, 
(Halogen-Ci-C4-alkoxy-CrC4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CHor- und/ 
oder Bromatomrai steht. 

r9 steht he^^onders bevorzugt filr Wasserstoff; Hydroxy, Formyl. Fluor. Chlor, Brom, Methyl, 
30 Elhyl, iso-Propyl, Monofluormethyl, Monofluorethyl, Difluonnefhyl. Trifluormethyl, Di- 

fluorchlormethyl, Tricblormethyl, Dichlormethyl. Pentafluoiethyl, Cyclopropyl. Mefli<«y, 
Ethoxy, Trifluormethoxy. Trichlormethoxy. Difluonnethoxy, Methylthio, EthylMo, . Tri- 
fluormethylthio Oder Difluormetiiylfhio, 
mitderMaBgabe, 
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a) dass R' nicht flir Trifluonnethyl, Difluonnefcyl, Mefhyl oder Ethyl, wem R" fOr 
Wasserstoff oder Chlor, R" fOr Meftiyl und R' und R* gleichzeitig fOr Wasserstoff 

. stehen, 

b) dass R' nicht fflr Methyl, Difluorchlonnethyl, Trifluonnettiyl, Difluormethyl, C3ilor 
5 Oder Brom steht, wenn R"* fiir Wasserstoff, Fluor. Trifluonnethyl oder Methyl steht, 

R» ffir Methyl, Trifluonnethyl, Methoxymethyl oder Trifluonneflioxymelhyl steht 
und R' fiir (Ct-C6-Alkyl)carbonyl, (Ci-C6-AIkoxy)carbonyl, (C,-C4-Alkoxy-Ci-C4- 
alkyl)carbonyl; (CrC6-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-C<rHalogena]koxy)carbonyl, 
(Halogen-C,-C4-alkpxy-Ci-C4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CWor- 
10 vmd/oder Bromatomen steht. 

steht f».nT. hesonders bevorzugt fiir Wasserstoff, Hydroxy, Formyl. Fluor, Chlor, Brom, 
Me&yl, iso-Propyl, Monofluormethyl. -CHFCH3. Difluormethyl, Trifluonnethyl, Trichlor- 
melhyl, Pentafluorethyl, Methoxy, Trifluonnethoxy oder Difluormethoxy, 
nutderMafigabe, 

a) dass R' nicht fiir Trifluormethyl, Difluonnethyl, Methyl oder Ethyl, wenn R'° fur. 
Wasserstoff oder CWor. R" fOr Metl^rl und R' und R^ gleichzeitig fOr Wasserstoff 
stehea, 

b) dass R» nicht fDr Methyl, Difluorchlonnethyl, Trifluormethyl, Difluonnethyl, Chlor 
Oder Brom steht, wenn R» fflr Wasserstoff Fluor, Trifluormethyl oder Methyl steht, 

20 . R" fiir Mefliyl, Trifluonnethyl, Melhoxymethyl oder TWfluonnethoxymethyl steht 

und R' fiir (Ci-C8-Alltyl)carbonyl. (Ci-CrAlkaxy)carbonyl, (C,-C4-A]kDxy-Ci-C4- 
alkyl)carbonyl; (Ci-Q-HalogenaIkyl)caibonyl. (Ci-C6-Halogena]koxy)carbonyl, 
. (Halogen-Ci-C4-alkoxy-C,-C4-alkyl)caibonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
- und/oder Bromatomen steht 
'25 R» steht |TT.ilrr»n^^^'womigt fiir Wasserstoff, Hydroxy, Foraiyl, Chlor, Methyl, -CHFCH3, 
Difluormetiiyl, Trifluonnethyl, MethoJO' Oder Difluonnetho:iQr . 

mitderMaBgabe, 

a) dass R' nicht fiir Trifluonnethyl, Difluonnethyl, Methyl oder Ethyl, wenn R'° fiir 
Wasserstoff oder Chlor. R" fiir Methyl und R* und R^ gleichzeitig fiir Wasserstoff 

30 stehen, 

b) dass R' nicht fiir Methyl, DifluorcWormethyl, Trifluonnethyl, Difluonnethyl, CUor 
Oder Brom steht, wenn R" fiir Wasserstoff. Fluor. Trifluonnethyl oder Methyl steht. 
R" fiir Methyl, Trifluonnethyl, Methoxymethyl oder Trifluonnethoxymethyl steht 
und R' fiir (C,-C6-Alkyl)carbonyl, (Ct-C6-Alkoxy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4- 

35 alkyl)carbonyl; (CrCfi-Halogenalkyl)carbonyl, (CrC6-Halogenalkoxy)caiboayl, 
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(Halogen-CrC4-alkoxy-C,-C«-alkyl)carboiiyl mit jewefls 1 bis 9 Fluor-, Chlor. 
und/oder Bromatomen steht. . 

R«» Steht bevorzugt fur Wasserstoff. Chlor, Brom, lod. Methyl. Ethyl, Methoxy. Etlio:qr, 

Methylthio, Ethylthio oder C-Cz-Halogenallsyl mit 1 bis 5 Halogenatomen. 
R« .t.i.t >^.cnnH^ bevorzugt fiir Wasserstoff. Chlor, Biom. lod. Methyl oder -CHFCH3. 
Rio 5,teT,t oany. besonders bevorzugt fur Wasserstoff. Chlor. Methyl oder -CHFCHa. 



R". steht bevorzugt fiir Wasserstoff. Methyl. Ethyl, n-Propyl. iso-Propyl, Q-Q-Halogenalkyl mit 
1 bis 5 Fluor. Chlor und/oder Bromatomen, Hydroxymethyl. Hydroxyethyl, Cyclopropyl, 
Cyclopentyl. Cyclohexyl oder Phenyl. 
R" steht Vv^cnnHe.^ bevorzugt filr Wasserstoff. Methyl, Ethyl, iso-Propyl, Tiifluormethyl, Di- 
fhiormethyl, Hydroxymethyl. Hydroxyethyl oder Phenyl. 
• R" ^.hi besonders bevorzugt fur Wasserstoff. Methyl, Trifluormethyl oder Phenyl. 
r" steht m«'V^OTl'^"r« bevorzugt fOr Methyl. 

R« und R" stehen unabMngig voneinander bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor, Chlor. Brom, Methyl, 
Ethyl Oder Ci-Q-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen. 

R« und R" stehen unabhSngig voneinander ]Km\^m bgYQ^Rt fiir Wasserstoff. Fluor, Chlor. 
Brom. Methyl Ethyl, Difluormethyl, Trifluormethyl. Difluorchlormethyl oder Trichlor- 
metfayl. 

R« und R» stehen unabhSngig voneinander c.^^. besonders bevorzugt fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, 

Brom oder Methyl. 
R«undR" fitrhfn mff^r W'TT" hevormet ieweils flhr Wasserstoff. 

steht bevorzugt fiir Fluor. Chlor, Brom, lod, Cyano, Methyl, Ethyl. Q-Q-Halogenalkyl oder 
C-Q-Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 Fkior. Chlor und/oder Bromatomen. 
mit der MaBgabe. dass R" picht fOr Methyl steht, wemi R« und R" fOr Wasserstoff oder 
Methyl stehen und R' und R* gleichzeitig fiir Wasserstoff stehen. 

steht WnH.^ hevoTzuet far Huor, CWor. Brom. lod, Cyano. Methyl." Muormefhyl. 
Trifluormethoxy. Difluoimethoxy. DifluorcMormeflioxy oderTrichlormethoxy, 
tnit der MaBgabe. dass R" nicht fiir Methyl steht, wemi R« und R" fiir Wasserstoff oder 
Methyl stehen und R* und R' gleichzeitig fOr Wasserstoff stehen. 

steht ganz besonders bevorzugt fiir Fluor, Chlor, Brom, lod. Methyl. Trifluormethyl oder 
Trifluormethoxy. 



R'* 



R» 



R' 
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mit der MaBgabe, dass R" nicht fOr Methyl steht, wemi und R" fOr Wasserstdff oder 
Methyl stehen vind R' und R' gleichzeitig fOr Wasserstoffstehen. 
r" steht insbesondere hevorzucrt fOr Chlor, lod oder Methyl, 

mit der MiaBgabe, dass R" nicht fOr Methyl steht, wenn R" \md R" ftir Wasserstoff oder 
Methyl stehen und R* und R* gleichzeitig fOr Wasserstoff stehen. 

R" und R** stehen unabhSngig voneinander bevoizugt fiir Wasserstofl^ Fluor, Chlor, Brom, Methyl, . 

Ethyl Oder Ci-Ca-Halogenalkyi mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Brbmatomen. 
R" und R'® stehen unabhSngig voneinander hesonders bevorzuet fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, 

Brom, Methyl, Ethyl, Difluonnethyl,. Trifluonnethyl, Difluorchlormethyl oder Trichlor- 

methyl. 

R" und R" stehen unabhangig voneinander ganz besonders bevorzugt fOr Wasserstoff, Fluor, Chlor, 

Brom oder Methyl, 
p" imH p"^ steben insbesondere bevoizugt iewefls fOr Wasserstoff. 

R" steht bevoizugt fOr Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder Cj-Cz-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, 

Chlor und/oder Brbmatomen. 
r" steht besonders bevorzuet fOr Wasserstofif, Methyl oder Trifluonnethyl. 
R" steht ganz besonders bevorzugt ftlr Meflryl. 

R" steht bevoizugt fOr Fluor, Chlor, Brom, lod. Hydroxy, Cyano, Ci-Q-Allqfl, Methoxy, 
Eflioxy, Mefhyltiiio, Ethylthio, Difluonnethylthio, Trifliiormefliylfliio, Ci-C2-Halogena]kyl 
Oder CrC2-Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 Fhior, Chlor und/oder Bromatomen 

mitderMafigabe, 

a) dass R" nicht f&Trifluormethyl,Methyi,ahlor Oder Methylthio steht, wenn R''fQr 
Wasserstoff steht, 

b) dass R" nicht far Methyl, muorcMormethyl,Trifluonnetlqrl,muormethyl, Chlor 
.Oder Brom steht, wenn R" fiir Wasserstoff steht und R' fiir (Ci-C6-A]kyl)carbonyl, 
(Ci-C6-Alkoxy)carb6nyl, (C,-C4-Alkoxy-CrC4-alkyl)carbanyl; (C-Cfi-Halogenal- 
kyl)carbonyl, (Ci-C6-Halogenalkoxy)carbonyl, (Halogai-C,-C4-alkoxy-Ci-C4-a]lqrl)- 
carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen steht 

r" steht besonders bevorzugt fiir Fluor, Chlor, Brom, lod, Hydroxy, Cyano, Mefliyl, Ethyl, n- 
Propyl, iso-Propyl, n-Butyl, iso-Butyl, sec-Butyl, tert-Butyl, Trifluonnethyl, Difluormethyl, 
Difluorchlormethyl, Trichlormethyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Ethylthio, Difluor- 
methylthio, Trifluormethyltihio, Trifluormethoxy, Difluormethoxy, Difluorchlormelhoxy 
oder Trichlormethoxy 
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mitderMaBgaibe, 

a) dass R" mcht fUr Ittfluoraielhyl. Methyl, Chlor oder Methylfhio steht, wem R^' fUr • 
Wasserstoffsteht, 

b) dass R." nicht fOr Methyl. DifluorchlOTnethyl, Trifluormethyl, Difluoimethyl. Chlor 

5 Oder Brom steht, wem R'' far Wasserstoff steht imdR* far (Ci-C«-Alkyl)carboiiyl. • 

(C,-C6-A]koxy)carbonyl, (C,-C4-AIkoxy-C,-C4-alkyl)carbonyl; (Ci-Cs-Halogenal- 
kyDcarbonyl, (Ci-C6-Halogeiialkoxy)carbonyl, (Halogen-Ci-CA-allcDxy-CrCralkyl)- 
carbonyl mit jeweUs 1 bis 9 Fluor-, Chlor- md/oder Biomatonien steht 
R«8 stght aanz besonders bevorzugt fUr Fluor, Chlor, Brom. lod. Methyl, Trifluormethyl, 
10 Difluormpthyl Oder Trichlormethyl 

mitderMaBgabe, ~ 

a) dass R" nicht flir Trifluormethyl, Methyl, Chlor Oder Methylthio steht, wennR" far 
Wasserstoff steht, 

b) dass R"mcht fur Methyl, DifluorcMormethyl, Trifluormethyl, Difluorinethyl,Cmo 
Oder Brom steht, wenn R^» fOr Wasserstoff steht und R^ fUr (Ci-Ce-A]kyl)caxbonyl, 
(C,-C<rAikoxy)carbonyl. (Ci-C4-Alkoxy-C,-C4-alkyl)carboiiyl; (C-Cg-Halogenal- 
kyl)caihonyl, (Ci-C6-Halogenalkoxy)carbohyl, (Halogen-Ci-C4-alkoxy-C,-C4-alkyl)- 
caibonyl nritjeweils I bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen steht. 

R" steht bevorzugt fBr Wasserstoff Fluor, Chlor, Brom, lod, Cyano, C,-C4-Alkyl, Methoxy, 
Eflioxy, Melhyllhio, E&ylthio, Q-C-Halogenalkyl oder Q-Q-Halogenalkoxy mit jeweils 1 
bis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen, Ci-Q-Alkylsulfinyl oder C.-Ci-Alkylsulfonyl 
^.i^ WnH^r. hevorzuet far Wasserstoff. Fluor. CMor, Brom, lod. Cyano, Methyl, Ethyl, n- 
Propyl, iso-Propyl. n-Butyl. iso-Butyl. sec-Butyl, tert-Bulyl, Trifluormethyl. Difluoimethyl, 
DifluorcMonnethyl. Trichlormethyl, Methoxy, Eflioxy, Mefhylthio, Elhylthio. Trifluormeth- 
oxy, Difluormethoxy, Difluorchlonneaioxy. Trichlotmethraqr. Methylsulfinyl oder Methyl- 
sidfonyl. 

R» steht ganzbesondeis bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor, Chlor. Biom, lod. Methyl, Ethyl, n- 
Propyl. iso^Propyl, n-Butyl. iso-Bulyl, sec-Butyl, tert-Bulyl, Trifluormethyl. Difluormeftyl. 
30 Trichlormethyl, Methylsulfinyl Oder Methylsulfonyl, 

R»' steht m.;V.>^on<^eTe bevorzugt fBr Wasserstoff. 

R^* steht bevorzugt far Methyl, Ethyl oder CrOrHalogenalkyl mit 1 bik 5 Fluor, Oilor und/oder 

Bromatomen. 

R» steht hevormrt fBr Methyl, Trifluomiethyl, Difluormettiyl, Difiuorchlormethyl 

Oder Trichlormethyl. 



R» 



3S 
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stehtbevorzu^ far Methyl. Elhyl od^ Q-C-Halogenalkyl xnit 1 bis 5 Fluor. Chlor und/odcr 

Bromatomen. 

steht --^^r..^ ^^^^^ for Methyl. Trifluorme%l, Dmuormethyl. Difluorchlormethyl 
Oder Trichlonnefhyl. 

und stehen unabMngig voneinander bevorzugt fUr Wasserstoff. Fluor. Chlor, Brom. Amino. 
Methyl. Ethyl oder C.-C^-Halogenalkyl nut 1 bis 5 Fluor. Chlor und/oder Bromatomen. 
R^ und R« stehen unabhSngig voneinander Vscmders bevorzugt ^ Wassersto^ Fluor. Chlor. 
■ Brom. Methyl. Elhyl. Trifluormethyl. Difluoimethyl. Difluorchlormethyl oder TricMorme- 

1 TT- I 1, n T-'^— rr — — ^----""^ers bevorzugt fur Wasserstoff. Fluor. Chlor. 

Brom oder Methyl. 
R" imd T'^-rtrhT mfi^mH"^- bevomiet ieweils fBr Wasserstoff. 

steht bevorzugt fiir Wasserstoff; Methyl. Ethyl oder Q-Q-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor. 
Chlor und/oder Bromatomen, 

nut der MaBgabe, dass R" nicht fUr Methyl steht. wenn R- und R- fOr Wasserstoff oder 
Methyl stehen und R» und R' gleichzeitig fur Wasserstoff stehen. 

steht for Wasserstoff. Methyl. E%1. Trifluormethyl. Difluormethyl. 

Difluorchlormefhyl oder Triclilormethyl, 

nrit der MaBgabe. dass R- nicht. fOr Methyl steht. wenn R- und R- fOr Was^off oder 
Metiiyl stehen undR* undRVgleichzeitigfOr Wasserstoff stehen. 

steht ..»..h«.nndersbevorzu«t fOr Wassersto^ Methyl. Trifluormethyl. Difluomiethyl oder 

Trichloimethyl, ^ ^ 

mit der MaBgabe. dass R- nicht fOr Methyl ste^wenn R- und R- fihr Wasserstoff oder 
Methyl stehen undR' undR' gleichzeitig fOr Wasserstoff stehen. 

stehtiasb^andsnUKa^ 

mit der MaBgabe. dass R- nicbt fur Methyl steht. wenn R« und R- fOr Wasserstoff oder 
Methyl stehenmdR* undR* gleichzeitig fUr Wasserstoff stehen. 

R- und R- Stehen unabhSngig voneinander bevorzugt fOr Wasserstoff. Fluor. Chlor. Brom. Amino. 
Nitro. Methyl. Ethyl oder Q-Q-Haiogenallcyl mit 1 bis 5 Huor. Chlor und/oder Brom- 



R" 



atomen. 

R« und R^'' stehen unabhangig voneinander ]K^r)<\m bevQ^Rt'^ Wassersto^ Fluor. CMor. 
35 Brom. Nitro. Methyl. Ethyl. Trifluormethyl. Difluormethyl. Difluorchlormethyl oder Tn- 

chlormethyl. 
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uad R- stehen unabhangig voneinander be^onders bevorzugt fOr Wasserstoff. Ruor. Chlor. 

Brom oder Methyl. 
R" und.R" stehen m^he^OTideiT, hevomigt jeweils fOr Wasserstoff. 

5 R"" .teht bevorzu^ ffir Fluor. Chlor. Brotn, Methyl. Ethyl oder Q-C^-HalogenaPcyl mit 1 bis 5 
Fluor Chlor und/oder Bromatomen. 
R« Steht w»„H^b.vorzu^ fUr Fluor. Chlor. Brom,.Methyl. Ethyl. Muormetl«rl. Difluor- 
mefhyl, Difluorchlormethyl Oder Trichlormethyl. 
.R- .... p... ...o^der. bevorzugt fiir Fluor. Chlor. Brom. Methyl. Trifluormelfayl. Difluor- 

10 methyl Oder Trichlormethyl. 

.r" Ttrht iTTfihT^^Irp hevotzuet fiir Methyl. 

R- .teht bevorzugt mr Wasserstoff. Fluor. Chlor. Brom. Ammo. C.-Q-Alkylamino. Di(C..C.- 
alkyDamino, Cyano.. Methyl, Ethyl oder Q-Q-Halogenalkyl mit 1 his 5" Fluor. Chlor 

15 vind/oder Bromatomen. 

R» ^ fflr Wa^ff. Huor. Chlor, B^. Ma^. U^y^^. 

Dm^taoino. C^. M^U m,i. Trifl»«a»ftyl< Difluonn=«.yl. DifluorcWonn^yl 

oderTrichloTmethyl. \ 
^ r^.,^^,.^ ar Was.e,»« Fluor. Chlor, Brom, A>»ino, Mcftyhmmo, 

I5ta„awl«=mo.M»«wl.Ml»°°^l-™a'"'^^ 
3,ehti»S«a=ateJ™««rW«=«*ffiCU^^ 

Methyl oder Trifluormethyl. 

hsjHiE! fflr Ftaor. Chlor, Brom. Hydro^cy. M*yl, Eftyl. M*o:<y. 
Cyclopropyl oto C,-CrHalog«u>IM oto C,-CrMogo»iItacy riul jeweik 1 b« 5 H>u>r. 
Odor und/oder BwMnatomen, 

mitderMaBgabe. ,,28 

a) dassR^nichtfUr Trifluormethyl. Difluormethyl.Me1hyl Oder Efcyl.wennR fOr 

Wasserstoff Oder Methyl stehtundR> undR^ gleichzeitig fUr Wasserstoff stehen. 

b) dassR«nichtfDrMeWl.Diflu<««Wormethyl.Trifluonnethyl.muormethyl^^ 
Oder Brom steht. wenn R" fOr Methyl. Trifluormethyl. Methoxymethyl oder Tra- 
fluormethoxymethyl steht und R» fUr (Q-Q.Alkyl)carbonyl. (C.-CrAlkoxy)car. 
bonyl. (Q.C,-Alkoxy.CrC4-alkyl)carbonyl: (Q-CrHalogenalkyDcarbonyl. (C.-C«- 
.HalogenaIkoxy)carbonyl. (Halogen-CrC.-alkoxy-CrC4-alkyl)carbonylmit3eweils 1 
bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen steht. 



R^ 

20 



R' 



R» 
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steht ^^c..Aer. bevoma^ to Fluor. Chlor. Biom. Hydroxy. Methyl. Ethyl, Meflioxy. 
Ethoxy. Cyclopropyl. Trifluormethyl. Difluormethyl. Difluorchlonnethyl. TiichlonnetJ^l. 
Trifluormethoxy oder Difluormelhoxy, 

mitderMaBgabe. ^ 
a) dass nicht fflr Trifluormethyl. Difluoriiethyl. Methyl oder Ethyl, wenn R filr 
WasserstoffoderMethylstehtundR' undR^ gleichzeitigfOrWasserstoffstehen. 
. b). dass R^iiichtfto Methyl, Difluorcmonnethyl. Trifluormethyl. Difluotmetlqrl.OT^ 
Oder Brom steht, wemi R" fOr Methyl, Trifluormethyl. Methoxymethyl oder Tn- 
fluoimethoxymethyl steht und R^ filr (CrCs-Alkyl)carbonyl. (CrCrA]koxy)car- 
bonyl, (CrC4-Alkoxy-CrC4-alkyl)carbonyl; (Ci-C6-Halogenalkyl)carbonyl. (C-Cr 
■ . . Haldgenalkoxy)carbonyl, (Halogen-Ci-C4-alkoxy-CrC4-al]<yl)carbonyl mit jeweils 1 
bis 9 Fluor-, C3ilor- und/oder Bromatomen steht. 
steht o^^besondersbevorzugt fOr Fluor, Chlor, Brom, Hydroxy, Methyl, Methoxy. Cyclo- 
propyl. Trifluormethyl. Difluormethyl. Trifluormethoxy oder Difluormethoxy 
mitderMaBgabe. 

a) dass R^ nicht fur Trifluormethyl. Difluoimethyl. Methyl oder Ethyl, wemi R filr 
• WasserstoffoderMethylstehtundR^undR^gleichzeitigfilrWasserstoffstehen, 

b) dass R« nicht filr Mefcyl. Difluorchlormethyl. Trifluormethyl. Difluomiefhyl, Chlor 
, Oder Brom steht. wenn R" filr Methyl, Trifluormethyl, Methoxymethyl oder Tri-. 

fluormethoxymethyl steht und R» fOr (C.-Q-AlkyDcarbonyl, (CrQ-Alkoxy)car- 
bonyl, (CrC4-Alkoxy-C»:C4-alkyl)carbonyl; (CrQ-Halogenalkyl)carbonyl. (C,-Q- 
Halogenalkoxy)caibonyl.(Halogen-C,-C4-alkaxy-CrC4-alkyl)c«^^^^ 

bis 9 Fliior-. Chlor- und/oder Bromatomen steht. 

R« steht bevorzugt filr Wasserstoff. Fluor. Chlor. Brom. Amino. Q-C4-Alkylamino. Di(C,-C4- 
alkyDamino. Cyano. Methyl. Eti^l oder C-C-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor. Chlor 
und/oder Bromatomesn. 

30 steht ^^ru^^ bevon^rt fiir Wasserstoff. Fluor. Chlor, Brom. Amino. Methylamino, 
Dimetiorlamino. Cyano. Methyl. Ethyl. Trifluormethyl. Difluormeflxyl. Difluorchlormethyl 
oder Trichlonnethyl. 

steht a.r,.he.ondersbevorzugt filr Wasserstoff. Fluor. Chlor. Broni. Amino. Methylamino. 
Dimethylamino. Methyl, Trifluormethyl. Difluormethyl oder Trichlonnethyl. 
steht . ia^be^o nd ere bevom gt filr Amino, Methylamino. Dirnethylamino. Methyl oder 
Trifluormethyl. 



>30 



->31 



R 



31 
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steht bevorzugt fUr Fluor. CMor. Brom. Methyl. Ethyl oder Q-C^Halogenalkyl niit 1 bis 5 

Fluor, Chlor und/bder Bromatomen. 

steht besoQderi^Svoi^^ Or Fluor. Chlor. Brom. Me%l. Ethyl. Muormethyl, Difluor- 
methyl, Difluorchlormethyl oder Trichlonnethyl. 
5 g... besonders bevorzugt to Fluor. Chlor. Brom. Methyl. Trifluonnetfayl. Difluor- 

methyl oder .Trichlorinethyl. 
R" ^....n,Vcn.^^ebevorzurtfarMethyl.TrifluormethyloderDffluoime%l. 

R« steht bevorzugt fflr Wasserstoff. Fluor.' Chlor. Brom. Methyl. Ethyl oder Q-Q-Halogenalkyl 
10 mit Ibis 5 Fluor. Chlor und/oder Bromatomen, 

xnit der MaBgabe. dass R- nicht fur Chlor steht. wemi R» und R^ gleichzeitig ffir Wasser- 
stoffstehen. 

R« ^,1. y ^^A.r. hevomxet fOr Wasserstoff, Fluor. Chlor, Br6m, Methyl oder Trifluormefcyl. 
mit der MaB^be, dass R« nicht fflr Chlor steht. wemi R' und R^ gleichzeitig ftr Wasser, 
15 stoffstehen. . . 

R33 Steht bevorzugt fflr Fluor. Chlor. Brom. lod, Hydroxy. Q-Q-Alkyl. -Methoxy. Ethoxy. 
Methylthio, E&yllhio. Difluormethyllhio, Trifluonnethylthio, C,-Q-Halogenalkyl oder C- 
Q-HalogenaDcoxy nritjeweils 1 bis .5 Fluor. Chlor und/oder Bromatomen. 
20 R» -^^-^ bevorzuet ftir Fluor. Chlor. Brom, lod. Methyl. Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, 

n-Butyl. iso-Butyl. sec-Butyl. tert-Butyl. Trifluormethyl. Difluonnethyl. Difluorchlonneihyl. 
Trichlonnethyl." 

R33 steht g..... beWers bevorzugt fOr Huor. Chlor. Brom. lod. Melhyl. Trifluormethyl, 
Difluormethyl oderTrichlormethyl. 

r34 . steht bevorzugt fOr Methyl, Ethyl. n-Propyl oder iso-Propyl. 
R34 steht bsjmdaaisvsiaigt Methyl Oder Ethyl. 

HervorgehobensindVerbindungenderFonnel®.i^welcherR»farWasserstoffsteh^^ . 
30 HervorgehobensiiidVerbind«ngenderFormel(I).inwelcherR'fQrFormylsteht ^ ^ ^ 
Hervorgehoben sind auBerdem Verbindungea der Formel (D, in welcher R> ftr -C(-0)C(-<))R 
steht. wobei R^ die oben angegebenen Bedeutungen hat 
Hervorgehoben sind Verbindungen der Foimel (0, in welcher A fOr Al steht. 

35 Gesattigte oder ungesSttigte Kohlenwasserstoffieste wie ADcyl oder Alkenyl kSnnen. auch in Verbin- 
dungmitHeteroatomen.wiez.B.inAlkoxy.soweitm6glich.jeweilsgeradkettigoderverzw«gtsem. 
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GegebenenfaUs substituierte Reste kSnnen einfech oder mehrfech substituiert sein. wobei bei 
Mehrfachsubstitutionea die Substituenten gleich oder verschieden sein konnen. 

Durch Halogen substituierte Reste. wie z.B. Halogenalkyl. sind einfech oder mehrfecb halogeniert 
5 Bei mehrfacher Halogenierung k5nnen die Halogenatome gleich oder verschieden sein. Halogen 
stehtdabeifurFluor.aior.BromundIod.insbesondereftoRuor.ailorun^ 

Die obea aufgefOhrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen aufgefOhrten Restedefinitionen bzw. 
Eriaut^rungen konnen jedoch auch untereinander, also zwischen den jeweiligen. Bereichen und 
10 Vorzugsbereichen beliebig kombiniert werden. Sie gelten filr die Endprodukte sowie fiir die Vor- und 
Zwischenprodukte eAtsprechend • * . 

iMegenanntenDefinitionenkonnenuntereinanderinbeUebig^^ ' 
" kSmenaucheinzelneDefinitionenentfallen. 

Bevor=»gt, besondc b«<»zugl oto bcsonders bevotzugt stod V^l>mdunE=n Fonnd (0, 
■ wdcl» j««ils di. «*r be^mgt b«ond« be,«zug. cd« gan. b«»>d«s g-^- 
Substitueaten tragea. 

TTnrmel m so^^ t^CT Zwis ^h«iinrodukte 
melschema veranschaulioht werden: 



Base 




30 



■ CH3 CH3 
Die zurDurchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) als Ausgangsstoffe ben5tigten Carbon- 
saure-Derivate sind durch die Formel (H) allgemein definiert. In dieser Foxmel (ID hat A bevorzugt, 
besonders bevorzugt bzw. ganzbesonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen. die bereits im Zusam- 
n^enhang tnit der Beschreibung der erfindungsgen^en Verbindungen der Formel (1) als bevorzugt, 
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besondB«bev»^g.bzw.ganzbeso..tobev<«zug,*Aang.8*=^ 

Chlor, Brom Oder Hydroxy. 

Die Carbonsaure-Derivate der Fonnel (ID sind gr^SBtenteils bekannt und/oder lassen sich nach be- 

, x„ / I wr^ Q-^/iim pp. A 0 545 099. EP-A 0 589301 und EP-A. 
5 kaimten Verfahren herstellen (vgl. WO 93/11117, EP-A o 3^3 u.^:', 

0589313). 

3-Diohlonnethyl-lH-pyrazol-4-carbonsaureJDerivate der Fonnel (H-a) 

. (n-a) . 





10 inwelcher 

• ■ R"undX*dieobenangegebeneoBedeutungeahaben, 



k&men erhaltm wenten. iiidem man in einem ersten Scbritt ^K^^^^ 





(V) 

15 inwelcher 

R'^ far CrC4-Alkyl, bevorzugt fiir Methyl. Ethyl, n-. iso-Propyl. n-, sec-. tert-Butyl, stdrt. 

und R" jeweils fur Methyl oder Ethyl stehen, oder 
R« und R" gemeinsam fiir -(CHa)3- oder -CH2-C(CH3)2-CH2- stehen, 
mitOrthoameisensaurealkylestemderFormel(VI) o 

HC-(0R'*)3 (VI) 

20 

inwelcha- 

R'" fOr C,.C4-Allqrl. bevorzugt fOr Mettiyl, Ethyl, n-. iso-Propyl. n-. sec. tert^utyl. steht. 
in Gegenwart eines Anbydrids (zB. Essigsaureanhydrid) umsetzt 

25 unddiesoerhaltenenVerbindungenderFormel(VII) 
I 




(vn) 



in welcher R", R", R" und R" die oben angegebenen Bedeutungen haben. 
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in einem zweiten Schritt mit Hydrazin-Derivaten der Fotmel (VIII) 
R^2— NH— NHj . (Vni) 

in welcher R" die oben angegebcmen Bedeutungen hat, 

in Gegenwart eines VwdOnnungsmittels (z3. Methanol) umsetzt 

und die so cAaltenen Pyiazol-Derivate der Fonnel (DQ 



(DO 





_ welcher R", R", R^* und R" die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

in einem dritt«i Schritt in Gegenwart einer SSure (z3. SalzsSure) und in Gegenwart eines Verdto- 
10 ■ nungsmittels (zJB. Dioxan) umsetzt 

und die so erhaltenen 3-FormyHH-pyrazol-4-carbonsaureester der Fonnel (X) 
o o 

(X) 





in welcher R" und die oben angegebenen Bedeutungen haben,. 
15 raitweder 

a) in einem vierten Schritt in Gegenwart einer Base (zB. Li&iumhydroxid) und in Gegenwart 
dnes Verdiinnungsmittels (z.B. Teirahydrofuran) verseifl 

md die so eihaltenen3-Fqrniyl-lH-pyrazol-4:caAonsauren der Fonnel (XI) - 




20 

in welcher R" die oben angegebenen Bedeutungen hat, 

anschliefiend mit einem Chlorienmgsmittel (zB. Phosphoipentachlorid) in Gegenwart ernes 
VerdOnnungsmittels (zJB. Diohlotmethan) umsetzt, 

oder 

25 b) in einem vierten Schritt mit einem Chlorierungsmittel (z.B. PhosphorpentaoWorid) in Gegen- 
wart eines Verdtknnungsmittels (zJB. Dichlormethan) umsetzt 
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und die so erhaltenen 3-DicUonne11iyl-lH-pyrazol-4-carbonsaureester der Fonnel (XD) 
CI2HC 



in welcher und R" die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

anscWieBend in Gegenwart einer Base (zB. Lithiumhydroxid) und in Gegenwart eines Ver- 
dOnnungsmittels (zJB. Tetrahydrofuran) verseifL 

Die zur Duichfiihrung d^ etfindungsgen«Ben Verfehrens (a) als Ausgangsstoffe weiterhin be^otigtea 
Anilin-Derivate sind durch die Formel m definiert In dieser Fonnel (m) haben R' und R^ 

bevorzugt.besondersbevorzugtbzw. ganzbesondersbevorzugtdiejemgenBedeutungen. die bereits im 
Zusammenhang nut der Beschreibung der effindungsgen^ Verbindungen der Fonnel © fBr diese 
Resteakbevorzugt,besondetsbevorzugttew.ganzbesQndersbevW 

Die Anilin-Derivate der Fonnel QU) sind bekannt und/oder lassen sich nach bekannten Verfahren 
erhaltm (vgl. EP-A 0 824 099, WO 02/059086. WO 03/010149). Anilin-Derivate der Fonnel (ffl), in 
welcherR* nicht far Wasserstoffsteht, lassen sich zB. herstellen. indemman 

Anilin-Derivate der Formel (in-a) 



cni-a) 

'3 ' . 

in welcher R^ die oben angegebenen Bedeutungen hat, 
mit Halogeniden der Formel (JY) 

r'— (IV) 
in welcher R'"'^ die obrai angegebenai Bedeutungen hat, 

in Gegenwart einer Base md in Gegenwart eines Verdunnmgsmittels umsetzt. [Die Reaktionsbedin- 
gungen des Verfehrens (b) gelten entsprechendj 

Veifahren (b) 

Verwendet man Verwendet man 1.3,5-Trimethyl-N-[2-(1.3-dimethylbutyl)phenyl]-lH-pyrazol-4- 
cafboxamid und Ethyl-chlor(oxo)acetat als Ausgangsstoffe. so kann der Verlauf des erfindungsge- 
mSBen Verfehrens (b) durch das folgende Fonnelschema veranschaulicht werden: 
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10 



15 





Die zur DurohlBhrung rfndung,g»n«»> Ve^hreos (b) als A^g».8S*» ten<WgU^^H^t 
stod tach Ponnd a-a) -Ig-dn deSniert. b dieser Fennel ff-a) hato R »nd A 
t.™^beao.tot«o,z„g.bzw. ,a^ bes»na«s *ev^ diejemgen B.d^«. 4. 
to Z— »h.ng nut dar B«cheihmg dar arimd«gsgemM» Ve*mdu„ge„ der Fonna, (0 ab 
ie«^Wdarabav«.»g.tew.g.Bzbca^bevo^fflrdics.R.*a^^^^ 

KaH«.ylo«toanmdadarFon„da.)aindaU.Mserfinda„gsgam^ 

«and diasar A™cM>.«. Sia Mnnan nach d«n .r«^ga»Men Va^hran (a) adul«n warden 
(mitR* = Wasserstoff)- 



Die zur Duichfiflirung des erfindungsgen^ Verfehrens (b) als 
ten Halogemde sind durch die Formel (IV) allgemein defimert. 



Ausgangsstoffe weiterhin benStig- 




25 



R' 



30 



C-C^l. (VCVCycloalkyt C^Mog^Jkyl. C,-C.H.loganall=yI<hio, C,^.-M0- 
g«»a^ls»lfinyl. C,^Hdoganril,yUulSn.yl.Hao8=n<:.-C,^-C,-(i-an=y., C.^-Ha- 
logancycloalkyl nn. i««na I bis 9 Fh«>r-. Cbte- nnd/odar Bronu^men; ^ 
C-C-alkyl. (C,-C:ABcyl)ori»nyl-C,-C-.lkyl. (C,-CrAtoxy)carWyl-C,-C,-alkyl; Halo- 
g»KC,-G-dkyl)«a*<»Vl-C,-C-dkyl. mogan<C,.<VaB=<»cy)c3*»«^^.-<V^^^ ^ 
weilslWslSFlnbr-.CMor-ond/oderBrmiatomen; 

(C-C-AncyOaaAonyl. (C,^.Alk»xy)««bonyl. (Q-(VAlk<»cyX,^^l)ca*onyl. (C>- 
C-CycloalkyDca^nyl; (C-CHaleganalWcarbonyl, (C,-C-H.log=.-ko.y)ca*o„yl. 
(HaloEen-C,-a-alko^^,-C.-n^I)<»*»»l. (C^Woga»:yc.o.l)=y«oarbonyl nn, je- 
^ , bis 9 Flu... Cblo. und/oaer Brc»n.«»nan; odar <(-OK(=<.)R'. 

-CHjNR'R''. , 4^r>„*«1 

s,ah.fes.fiatoJ«!«^Me»^Btt^»-°^ 

Pentyl odar Hexyl, Mafhylsvdflnyl, Ett.ylsulft.yl. n- odcr iso-Pr»pyls»ta.yl. se- 
eder tert-Butylsulfiuyl. Meftylsulfonyl, Ethylaul&oyl. n- oder iao.PnwW«Wl. n-, «o- 
. see- Oder «rt-B»^lsatfonyl, Metooxymeftyl, Mea»xy=U.yl. EtoxymeM. B».ox,«^l. 
Cyclopropyl, Oyclopan^l. Cyeloha:cyl, ™fluonna«.yl. Trichlonne*yl, MluoraW. M.. 
on^ylte, Muorahlc^efcylduo. Triiluonnalhylfbio. Wfluonna^lsulfinyl. TWluor- 
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methylsulfonyl, Trifluonnetho;qraethyl; Fonnyl, -CH2-CHO, -(aH2)2-CHO, -CIIz-CO-CHa, 

.CH2-CO.CH2CH3, -CH2-CO-CH(CH3)2, -(CH2)2-COCH3, -(CHaVCO-CaiaCHa, 

-(C3a2)2-CO-CH(CH3)2, -CH2-CO2CH3, -CH2-CO2CH2CH3, -Cai2-C02CH(CH3)2, 

-(CH2)2-C02CH3, .(CH2)2-C02CH2CH3, -((:H2)2-C02CH(CH3)2, -CH2-CO.CF3, 

5 -CH2-CO-Ca3, .CH2-CO-CH2C3F3, -CHj-CO-CHaCaa, -(CH2)2-CO-CH2CF3, 

-(CHzVCO-CHzCaa, -C3I2-C02CH2CF3, -CHa-CCbCTzCFa, -CH2-C02CH2Ca3, 

-CH2-C02Ca2CCl3, .(CH2)2-C02CH2CF3, -(CH2)2-C02CF2CF3, -(CH2)2-C02CH2CCl3, 

-(CH2)2-C02CCi2ca3; 

Methylcarbonyl, Ethylcarbonyl, n-Propylcarbonyl, isoPropylcarbonyl, tert-Butylcarbonyl, 
10 Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, tert-Butoxycarbonyl, Cyclopropylcarbonyl; Trifluorme- 

thylcarbonyl, Trifluoraiethoxycarbonyl, oder -C(=0)C(=0)R^ -CONR^R^ oder -CH2NRV. 
R^*^ steht ganz besonders bevorzugt fUr Methyl, Methoxymethyl, Formyl, -CH2-CHO,' 
-(CHzVCHO, -CH2-CO-CH3, -CH2-CO-CH2CH3, -CH2-CO.CH(CH3)2, -C(=0)CHO, 
-C(<>)C(K))CH3, -C(K))C(=0)CH20CH3, -C(=0)CO^ 

15 . . 

steht bevorzugt ftir Chlor oder Brom. 

Halogenide der Fonnel (TV) sind bekaimt. 

20 Reaktionsbedingungen 

Als Verdannungsmittel zur DurchfQhrung des erfinduixgsgemaBen VeifahrCTS (a) konnnen alle iri- 
erten orgaiuschen Losungsmittel in Betracht Hierzu geharen vorzugsweise aliphatische, alicyclische 
Oder aromatische KohlenwasserstoJEfe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, 
Mefhylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Itohlenwasserstoffe, wie 
25 beispielsweise CMorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetracblormethan, Dichlor- 
ethan oder Trichlorethan; Eliier, wie Diethylefher, Diisopropylether, Methyl-t-butylether, Methyl- 
tert-Amylether, Dioxan, Tetrahydrofiiran, 1,2-Dimethoxyethan, 1,2-Diethoxyethan oder AnisoJ oder 
Amide, wie NJN-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-Methylfonnanilid, N-Methyl; 
pyirolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid.* 
30 • . 

Das erBndungsgemaBe Verfahren (a) wird gegebenenialls in Gegenwart eines geeigneten SSureak- 
zeptors durchgefuhiL Als solche kommen alle ttblichen anorganischen oder organischen Basen infra- 
ge. Hierzu geh5ren vorzugsweise ErdaUcalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, 
-alkoholate, -acetate, -caibonate oder -hydrogencarbonate, wie z.B, Natriumhydrid, Natriumamid, 
35 Natrium-methylat, Natrium-ethylat, Kalium-tert.-butylat, Natriumhydroxid, Kaliumhydroxid, Am- 
moniumhydroxid, Natriumacetat, Kaliumacetat, Calciumacetat, Ammoniumacetat, Natriumcarbonat; 



BCS 03>3006 



-26- 



Kaliumcarbonat, KaUiunhydrogencarbonat, Natrinmhydiogencarbonat oder Anunoniiimcarbonat, so- 
wie tertiSre Amine, wie Trimethylamin, Triethylamin, Tributylamin, N,N-Dime&ylaiiilin, N,N-Di- 
methyl-beii2ylainin, Pyridin, N-Methylpiperidin, N-MethylmQrpholin, N^N-Dimethylaminopyridin, 
Diazabicyclooctan (DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloxmdecen (DBU). 

5 

Das erfindungsgeiMBe Verfahren (a) wird gegebenen&Us in Gegenwart eines geeigneten Kondensa- 
tionsmittels durchgefOhrt Als' solche kommen alle Qblicherweise fOr derartige Amidierungsreaktio- 
nen verwendbaren Kondensationsmittel injfrage. Beispielhaft genannt seien SMiorebalogenidbildner 
wie Phosgen, Phosphprtribroniid, Phosphortrichlorid, Phosphorpentachlorid, Phosphoroxychlorid 

10 oder Thionylchlorid; Anhydridbildner wie Chlorameisensaureethylester, Chlorameisensauremethyl- 
ester, ChlorameisensSureisopropylester, Chlorameisensaureisobutylester oder Methansxdfonylchlo- 
rid; Carbodiimide, wie N,lSP-Dicyclohexylcarbodiimid (DCC) oder andere ubliche Kondensations- 
mittel, wie Phosphoipentoxid, Polyphosphorsaiire, NjN'-Carbonyldiiniidazol, 2-Ethoxy-N-ethoxycar- 
bonyl-l,2-dihydrochinolin (EEDQ), Triphenylphosphin/Tetrachlorkohlenstoff oder Brom-tripyrroli- 

15 dinophosphonium-hexafluorophosphat 

Das erjOndungsgemSBe Verfahren (a) wird gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators durch- 
gefuhrt. Beispielsweise genannt seien 4-DimethylaHiinopyridin, 1-Hydroxy-benzotriazol oder Dime- 
thylformanmd. 

20 

Die Reaktionstemperaturen kdimen bei der Diirchftllmmg des erfindungsgem^en V^afarens (a) in 
einem grdfierm Bereich variiert werden. Im allgemeinen arbeitet xnan bei Temperaturen von O^C bis 
^ 150°C,vorzugsweise bd Temperaturen von 0**C bis 80®C 

25 Znr DurchfOhrung des erfindungsgemiBen Ver&hrens (a) zur Herstellung der Verbindungen der 
Forme] (I) setzt man pro mol des Carbons^ure-Derivates der Forme! QJ) im Allgemeinen 0,2 bis S 
mol, Vorzugsweise 0,5 bis 2 mol an Anilin-Derivat der Formel (HI) ein. 

Als VerdQxmungsmittel zur DuichfOhrung des erfindungsgem^en Verfahrens (b) kommen alle 
30 inertm organischen Ldsungsmittel in Betracht Hierzu gehdren vorzugsweise aliphatische, alicycli- 
sche Oder aromatisohe Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclo- 
hexan, Methylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie 
beispielsweise Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlormethan, Dichlor- 
ethan oder Trichlorethan; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, Methyl-tert-butylether, Methyl- 
35 tert-Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2- Dimethoxyethan, 1,2-Diethoxyethan oder Anisol oder 
Amide, wie N,N-pimethylfonnamid, N,N-Dimethylacetamid, N-MethylfonnaniUd, N-Methyl- 
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pyirolidon oder He?cametliy]phosphois§uretriainid. 

Das erfindungsgemSBe Verfahren (b) wird in Gegenwart einer Base durchgefuhrt Als solche kam- 
mea alle tiblichen anorganischen oder oiganischea Basen infrage. Hierzu gehSren vorzugsweise Erd- 
5 alkalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, -acetate, -carbonate oder 
-hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydrid, Natrixnnamid, Natrium-methylat, Natrium- 
ethylat, KaUiim-tert.-butylat, Natrixamhydroxid, Kaliumhydroxid, Anmonitmhydroxid, Natrium- 
acetat, Kaliumacetat, Calciumacetat, Ammoniumacetat, Natriumcarbdnat, Kalimncarbonat, Kalium- 
hydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat oder Caesiumcarbonat, sowie terti§re" Amine, wie Tri- 
10 methylamin, Triethylamin, Tributylamin, N,N-Dimethylanilin, N,N-Dimethyl-benzylamin, Pyridin, 
N-Methylpiperidin, N-Methylmoipholin, N,N-Dimethylaminopyridin, Diazabicyclooctan (DABCO), 
Diazabicyclononen (DEN) oder Diazabicycloundecen (DBU). 

Die Reakdonstemperaturen kornien bei der Durchfuhrung des erfindimgsgemSBen Verfahrens (b) in 
15 einem groBeren Bereich variiert werden. Im allgemeinen arbeitet man bei Temperaturen von 0°C bis 
150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 20*^0 bis 1 lO^^C. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) zur Herstellung der Verbindungen der 
Fonnel (£) setzt mm pro Mol des Hexylcarboxanilids der Foimel (I-a) im Allgemeinen 0,2 bis 5 Mol, 
20 vorzugsweise 0,5 bis 2 Mol an Halogenid der Fonnel (TV) ein. 

Wenn nicht anders angegeben; werden alle erfindungsgemaBen Verfahren im Allgemeinen uriter 
l^oimaldruck durchgefuhrt. Es ist jedoch auch mdglich, unter erhOhtem oder vermindertem Druck - 
im Allgemeinen zwischen 0,1 bar und 10 bar- zu arbeiten. 
25 * • ' ' 

Die erfindungsgemaBen Stoffe .weisen eine staike mikrobizide Wirkung auf und kOnnen zur 
BekMmpfung von unerwtlnischten Mifcroorganismen, wie Fungi und Bakterien, im Pflanzenschutz und 
im Materialscibutz eingesetzt werden. 

r 

30 Fungizide lassen sich Pflanzenschutz zur BekSmpfimg von Plasmodiophoromycetes, Oomycetes, 
Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basidiomycetes und Deuteromycetes einsetzen. 

Bakterizide lassen sich im Pflanzenschutz zur Bekampfimg von Pseudomonadaceae, Rhizobiaceae, 
Enterobacteriaceae, Corynebacteriaceae und Streptomycetaceae einsetzen. 

35 

Beispielhaft aber nicht begrenzend seien einige Erreger von pilzlichen und bakteriellen 
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Erknmiaxngen, die unter die oben aufgezShlten Obeibegriffe fallen, genamit: 
Xanthomonas-Arten, wie beispielsweise Xanthomonas campestris pv. oryzae; 
Pseudomonas-Arten, wie beispielsweise Pseudomonas syringae pv. lachiymans; 
Erwinia-Arten, wie beispielsweise Erwinia amylovora; 
5 Pythium-Arten, wie beispielsweise Pythium ultimum; 

Phytophthora-Arten, wie beispielsweise Phytophthora infestans; 
Pseudoperonospora-Arten, wip beispielsweise Pseudoperonospora humuli bder 
Pseudoperonospora cubensis; 

Plasmopara-Arten, wie beispielsweise Plasmopara viticola; 
10 Bremia-Arten, wie beispielsweise Bremia lactucae; 

Peronospora-Arten, wie beispielsweise Peronospora pisi oder P. brassicae; 
Erysiphe-Arten, wie beispielsweise Erysiphe graminis; 
Sphaerotheca-Arten, wie beispielsweise Sphaerotheca fuliginea; 
Podosphaera-Arten, wie beispielsweise Podosphaera leucotricha; 
15 Venturia-Arten, wie beispielsweise Venturia inaequalis; 

Pyrenophora-Arten, wie beispielsweise Pyrenophora teres oder P. graminea 
(Konidienform: Drechslera, Syn: Helminthosporium); 
Cochliobolus-Arten, wie beispielsweise Cochliobolus sativus 
(Koiudienform: Drechslera, Syn: Helmin 
20 Uromyces-Arten, wie beispielsweise Uromyces appendiculatus; 
Puccioia-Arten, wie beispielsweise Puccinia recondita; 
Sclerotinia-Arten, wie beispielsweise Sclerotinia sclerotiorum; 
Tilletia-Arten, wie beispielsweise Tilletia caries; 
Ustilago-Arteii, wie beispielsweise Ustilago nuda oder Ustiliago avenae; 
25 Pellicularia-Arten, wie beispielsweise Pellicularia sasakii; 
Pyricularia-Arten, wie beispielsweise Pyricularia oiyzae; 
Fusarium-Arten, wie beispielsweise Fusariuna culmonun; 
Botrytis-:Arten, wie beispielsweise Botrytis dnerea; 
Septoria-Arten, wie beispielsweise Septoria nodorum; 
30 Leptosphaeria-Arten, wie beispielsweise Leptosphaeria nodorum; 
Cercospora-Arten, wie beispielsweise Cercospora canescens; 
Altemaria-Arten, Avie beispielsweise Altemaria brassicae; 

Pseudocercosporella-Arten, wie beispielsweise Pseudocercosporella herpotrichoides, 

35 Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe weisen auch eine starke stMrkende Wirkung in Pflanzen auf. Sie 
eignen sich daher zur Mobilisierung pflaiizeneigener Abwehrkrafte gegen Befall durch unerwunschte 
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Mikroorgamsmea. 

Uhter pflanzenstarkenden (resistenzinduzierenden) Stoffen and im vorliegaiden Zusammenhang 
solche Substanzen zu verstehen, die in da: Lege sind, das Abwdirsystein von Pflanzen so zu stimu- 
lieren, dass die behandelten Pflanzen bei nachfolgender Inokulation mit unerwQnschten Mikroorga- 
nismen weitgehende Resistenz gegen diese MOooorganianen ent&lten. 

Unter unerwQnschten Mikroorganismen sind im vorliegendai Fall phytopathogene Pilze, Bakterien 
und Viran zu verstehen. Die erfindungsgemaflen Stoffe IcOnnen also eingesetzt werden, urn Pflanzen 
innerhalb eines gewissen Zeitraumes nach der Behandlung gegen den Befall durch die genannten 
Schadeireger zu schQtzen. Der Zeitraum, innerhalb dessen Schutz herbeigefilhrt wird, erstreckt sich 
im aUgemeinen von 1 bis 10 Tage, vorzugsweise 1 bis 7 Tage nach der Behandlung der Pflanzen mit 
denWirkstoffen. 

Die gate Pflanzenveriragliphkeit der Wirkstoffe in den zur Bekampfung von Pflanzenkrankheiten 
notwendigen Konzentrationen erlaubt eine Behandlung von oberirdischai Pflanzenteilen, von Pflanz- 
und Saatgut, und des Bodens. 

Dabei lassen sich die erfindungsgemaBen Wirkstoffe mit besonders gutem Erfolg zur Bekampfung 
von Getrddekraridieiten, wie beispielsweise gegen Puccinia-Arten liad von Krankheiten im Wein-, 
Obst- und Gemflseanbau, wie beispielsweise gegen Bottytis-, Venturia- oder Altemaria-Arten, 
einsetzen. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe eignen sich auch zur Steigenmg des Emteertrages. Sie sind 
auBerdem mindertoxisch und weisen eine gute PflanzenvertragUchkeit auf. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe kSnnen gegebenenfells in bestimmten Konzentrationai und 
Aufwandmengen auch als Hetbizide, zur Beeinflussung des Pflanzenwachstums, sowie zur 
Bekampfung von tierischen Schadlingen verwendet werden. Sie lassen sich gegebenenfalls auch als 
Zwischen- und Vorprodukte Sir die Syn&ese weiterer Wirkstoffe einsetzen. 

ErfindungsgemSB kdmen alle Pflanzen und Pflanzenteile behandelt werden. Unter Pflanzen werden 
hierbei alle Pflanzen und Pflanzenpopulationen veastanden, wie erwQnschte und unerwOnschte 
Wildpflanzen oder Kulturpflanzen (einschKeBlich natBrlich vorkommender Kulturpflanzen). Kultur- 
pflanzen konnen Pflanzen sein, die durch konventionelle Zuchtungs- und Optimierun^eflioden 
Oder durch biotechnologische und gentechnologische Methoden oder Kombinationen dieser 
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Meflioden erhalten werden kfinnen. einschKeBlich der transgenen Pflanzen und emscUieBlicli der 
dutch Sortenschuteechte schtltzbaren oder nicht schtttzbaren Pflanzensorten. Uhter Pflanzenteaen 
soUen alle oberirdischen und unterirdischen Teile und Organe der Pflanzen, wie Spross. Blatt, Blate 
und Wurzel verstanden werden. wobei beispielhaft Blatter, Nadeln, StSngel. Stamme, BWten, 
Fruchtkeiper, Frilchte und Samen sowie Wurzeln, KnoUen und Rhizome aufgefilhrt werden. Zu den 
PflanzenteUen gehQrt auch Emtegut sowie vegetatives und genpratives Vermehnmgsmaterial. bei- 
spielsweise Stecklinge, KnoUen, Rhizome, Ableger und Samen. 

Die erfindungsgemaUe Behandlung der Pflanzen und Pflanzenteile mit den Wirkstoffen erfolgt direkt 
Oder durch Einwirkung auf deren Umgebung, Lebensraum oder Lagenaum nach den ttbKchen 
Behandlungsmethoden, z3. durch Tauchen, Spriihen. Verdampfen, Vemebehi, Streuen, Aufsfreichen 
und bei Vermehrungsmaterial, insbesondere bei Samen, weiterhin durch ein- oder mehrschichtiges 
UmfaQllen. 

hnMaterialschutz lassen sich die erfindungsgemaBen Stoffe zum Schutz von technischen MateriaHen 
gegeniBefeU und Zersterung durch unerwiinschte Mikroorganismen einsetzen. 

Unter technischen Materialien smd hn vorUegenden Zusammenhang nichtlebende Materialien zu 
verstehen, die fiir die Verwendung in der Technik zubereitet worden sind. Beispielsweise kSnnen 
technische MateriaHen. die dutch etfindungsgemSBe Wirkstoffe vor mikrobieller VerSnderung oder 
Zerst&ung geschfitzt werden sollen, Klebstoffe. Leime. Papier und Karton, TextiUen, Leder, Holz, 
Ansttichnrittel und Kunststoffirtikel, Kiflilschmierstoffe und andere MatetiaUen sein, die von Mikro- 
organismen befellen oder zersetzt werden kftnnen. Im Rahmen der zu schiltzenden Materialien seien 
auch Tefle von Ptoduktionsanlagen, beispielsweise Mwasserkreislaufe. genaunt, die durch Ver- 
mehmng von Mikroorganismen beeintrSchtigt werden kdnnen. Im Rahmen der vorliegenden Erfin- 
dung seien als technische MateriaUen votzugswdse Klebstoffe, Leime. Papiere und Kartone. l*der, 
Holz, Anstrichmittel, Kflhlschmietnrittel und WSimeCibertaagungsfltissigkeiten genannt, besonders 
bevoizugtHolz. 

Als Mikroorganismen. die einen Abbau oder eme Vetandenmg der technischen MateriaUen bewirken 
konnen, seien beispielsweise Bakterien. Pilze, Hefen, Algen und Schleimotganismen genamt 
Vorzugsweise wirken die erfindungsgemaBen Wirkstoffe gegen Pilze, insbesondere Schimmelpilze, 
holzverfSrbende und holzzerstSrende Pilze (Basidiomyceten) sowie gegen Schleimorganismen und 
Algen. 

Es seien beispielsweise Milaoorganismen der folgenden Gattungen genannt: 
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Altemaria, wie Altemaria tenuis, 
Aspergillus, wie Aspergillus niger, 
Chaetoimum, wie Chaetomium globosum, 
Coniophora, wie Coniophora puetana, 
5 Lentinus, wie Lentinus tigrinus, * 

PeniciUiimi, wie Penicillium glaucum, 
Polyporus, wie Polypdrus versicolor, 
Aureobasidiuzii, wie Aureobasidium puUulans, . 
Sclerophoxna, wie Sclerophoma pilyophila, 
10 Trichodermai wie Trichoderma viride, 
Escherichia, wie Escherichia coli, 
Pseudomonas, wie Pseudomonas aeruginosa. 
Staphylococcus, wie Staphylococcus aureus. 

15 Die Wirkstoffe konnen in Abhangigkeit von ihren jeweiligen physikalischen und/ oder chemischen 
Eigenschaften in die iiblichen Formulierungen ubCTfuhrt werden, wie Losungen, Emulsionen, 
Suspensionen, Pulver, Schaume, Fasten, Granulate, Aerosole, Feinstverkapselungen in polymeren 
Stoffen und in Hullmassen fur Saatgut, sowie ULV-Kalt- und Wammebel-Formulierungen. 

20 Diese Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. durch Vermischen der Wirkstoffe 
mit Streckmitteln, also fliissigen Losungsmitteln, unter Druck stehenden verfliissigten Gasen 
und/oder festen TrSgerstoffen, gegebmenfalls unter Verwendung von oberflachenaktiven Mitteln, 
also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermitteln und/oder schaumerzeugenden Mitteln. Ln Falle der 
Benutzung von Wasser als Streckmittel kdnnen z.B. auch organische L5sungsinittel als Hil&l6sungs- 
25 mittel verwendet werden. Als fliissige L6sungsmittel kommen im Wesentlichen infrage: Aromaten, 
wie Xylol, Toluol oder Alkylnaphthaline, chlorierte Aromaten oder chlorierte aliphatische Kohlen- 
wasserstofFe, wie Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwasser- 
stbflFe, wie Cyclohexan oder ParafEtne, z3. ErdSlfiakdonen, Alkohole, wie Butanol oder Glycol 
sowie deren Ether und Ester, Ketone, wie Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder 
30 Cyclohexanon, stark polare L5sungsnuttel, wie Dimethylformamid und Dimetbylsulfoxid, sowie 
Wasser. Mit verfliissigten gasfiirmigen Streckmitteln oder TragerstofiFen sind solche Flttssigkeiten 
gemeint, welche bei normaler Temperatur und unter Normaldruck gas^nnig sind, z3. Aerosol- 
Treibgase, wie HalogenkohlenwasserstoflFe sowie Butan, Propan, StickstoflF und Kohlendioxid. Als 
feste Tragerstoflfe kommen infrage: z.B. natOrliche Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum, 
35 Kreide, Quarz, Attapulgit, Montmorillonit "oder Diatomeenerde und synthetische Gesteinsmehle, wie 
hochdisperse Kieselsaure, Aluminiumoxid und Silikate. Als feste Tragerstoffe fur Granulate kommen 
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infiage: z3. gebrochene und fiaktionierte natOrliche Gesteine wie Calcit, Bims, Mannor, Sepiolifh, 
Doloimt sowie synthetische Granulate aus anorganischen vmd Qrganischen Mehlen sowie Granulate 
aus organischem Material wie Sagemehl, Kokosnussschalen, Maiskolben und Tabakstangel. Als 
Emulgier und/oder schaumerzeugende Mittel kommen infiage: zJB. nichtionogene und anionische 
5 Emulgatoren, wie Polyoxyefhylen-Fettsaureest^, Polyoxyethylen-Fettalkoholether, z.B. Alkylaryl- 
polyglycolether, Alkylsulfonate, Alkylsulfete, Arylsulfonate sowie EiweiBhydrolysate. Als Disper- 
giennittel kommen in&age: z3. Lignin-Sulfitablaugen und MettQ^lcellulose. 

Es konnen in den Formulierungen Haffanittel wie Carboxyme&ylcellulose, natOrliche und synthe- 
10 tische pulverige, komige oder latexformige Polymere verwendet werden, wie Gummiarabicum, 
Polyvinylalkdhol, Polyvinylacetat, sowie naturliche Phospholipide, wie Kephaline und Lecithine, und 
synthetische Phospholipide. Weitere Additive konnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

Es k5nnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, z.B. Eisenoxid, Titanoxid, Ferrocyanblau und or- 
15 ganische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyaniiifarbstoffe und Spurennahrstoffe, 
wie Salze von Eisen, Mangan, Bor, Kupfer, Kobalt, Molybdan und Zink verwendet werden. 

Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent WirkstofiF, 
voizugsweise zwischen 0,5 imd 90 %. 

20 

Die erfindungsgemSBen Wirkstoffe kSmen als solche oder in ihren Formulierungen auch in 
Mischung mit bekannten Fungiziden, Bakteriziden, Akariziden, Nematiziden oder Ihsektiziden 
verwendet werden, um so z.B. das Wirkungsspektium zu verbreitem oder Resistenzentwicldungen 
vorzubeugen. In vielen Fallen erhalt man dabei synergistische Effekte, d.h. die Wirksanokeit der 
25 Mischung ist gr5fier als die Wirksamkeit der Einzelkomponenten. 

Als MischpartuCT kommen zum Beispiel folgende Verbindungen infirage: 
Fungizide: 

2-Phenylphenol; 8-Hydroxychinolinsulfa^ Acib^nzolar-S-methyl; Aldimorph; Amidoflumet; Am- 
30 propylfos; Ampropylfos-potassium; Andoprim; Anilazine; Azaconazole; Azoxystrobin; Benalaxyl; 

Benodanil; Benomyl; Benlhiavalicarb-isopropyl; Benzamacril; Benzamacril-isobulyl; Bilanafos; 

Binapacryl; Biphenyl; Bitertanol; Blasticidin-S; Bromuconazole; Bupirimate; Buthiobate; Butylamin; 

Calcium polysulfide; Capsimycin; Captafol; Captan; Carbendazim; Carboxin; Carpropamid; Car- 

vone; Chinomethionat; Chlobenthiazone; Chlorfenazole; Oiloroneb; Chlorothalonil; Chlozolinate; 
35 Qozylacon; Cyazofamid; Cyflufenamid; Cymoxanil; Cyproconazole; Cyprodinil; Cyprofliram; 

Dagger G; Debacarb; Dichlofluanid; Dichlone; Dichlorophen; Diclocymet; Diclomezine; Dicloran; 
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Diethofencarb; Difenoconazole; Diflximetorim; Dimefhiiimol; Dimethomorph; Dimoxystrobin; Dini- 
conazole; Diniconazole-M; Dinocap; Diphenylamine; Dipyrithione; Ditalimfos; Dithianon; Dodine; 
Drazoxolon; Edifenphos; Epoxiconazole; Efhaboxam; E&irimol; Etridiazole; Famoxadone; Fenanu- 
done; Fenapanil; Fenaiimol; Fenbuconazole; Fenfbram; Fenhexamid; Fenitrqpan; Fenoxanil; Fenpi- 
5 clonil; Fenpropidin; Fenpropimoiph; Ferbam; Fluazinam; Flubenziinine; Fludioxanil; Flumetover, 
Flumorph; Fluoromide; Fluoxastrobin; Fluquinconazole; Flippriinidol; Flusilazole; Flusulfemide; 
Flutolanil; Flutriafol; Folpet; Fosetyl-Al; Fosetyl-sodium; Fuberidazole; Furalaxyl; Furametpyr; 
Furcarbanil; Funnecyclox; Guazatine; Hexachlorobenzene; Hexaconazole; Hymexazol; Imazalil; 
Imibenconazole; Ihiinoctadine triacetate; Iminoctadine tris(albesil; lodocarb; Ipconazole; Iprobenfos; 
10 Iprodione; Iprovalicarb; Immainycin; Isoprothiolane; Isovaledione; Kasugamycin; Kresoxim-methyl; 
Mancozeb; Maneb; Meferimzone; Mepanipyrim; Mepronil; Metalaxyl; Metalaxyl-M; Metconazole; 
Methasulfocarb; Mefhfuroxam; Metiram; Metominostrobin; Metsulfovax; Mildiomycin; Myclo- 
butanil; Myclozolin; Natamycin; Nicobifeh; Nitrothal-isopropyl; Noviflumuron; Nuarimol; Ofurace; 
Orysastrobin; Oxadixyl; Oxolinic acid; Oxpoconazole; Oxycarboxin; Oxyfenthiin; Paclobutrazol; Pe- 
15 furazoate; Penconazole; Pencycuron; Phosdiphen; Phthalide; Picoxystrobin; Piperalin; Polyoxins; 
Polyoxorim; Probenazole; Prochloraz; Procymidone; Propamocarb; Propanosine-sodiutn; Propicon- 
azole; Propineb; Proqiiinazid; Prothioconazole; Pyraclostrobin; Pyrazophos; Pyrifenox; Pyrimethanil; 
Pyroquilon; Pyroxyfiir; Pyrrolnitrine; Quinconazole; Quinoxyfen; Quintozene; Simeconazole; Spi- 
roxamine; Sulfur; Tebuconazole; Tecloftalam; Tecnazene; Tetcyclacis; Tetraconazole; Thiaben- 
20 dazole; Thicyofen; Thifluzainide; Thiophanate-mefhyl; Thiram; Tioxymid; Tolclofos-methyl; Tolyl- 
fluamd; Triadimefox^ Triadimenol; Triazbutil; Triazoxide; Tricyclamide; Tricyclazole; Tridemoiph; 
Trifloxystrobin; Triflumizole; Triforine; Triticraazole; Uniconazole; Validamycin A; Vinclozolin; 
Zineb; Ziram; Zoxamide; (2S>N-[2-[4-[[3-(4-ailoiphenyl)-2-iJropmyl]oxy]-3-methox^ 
ethyl]-3-me1iiyl-2-[(methylsulfonyl)aimno]-butan^ . l-(l-Naph1iialenyl)-lH-pyrrol-2,5-dion; 
25 23,5,6-TetracMor-4-(mefliylsiilfonyl)-pyridii^ 2-Aimno-4-methyl-N-phenyl-5-1hiazolcarboxaim 2- 
CUor-N-(2,3-dihydro-lJ,3-trimethyl-lH-m^ 3,4,5-Trichloi'-2,6-pyri- 
dindicarbonitril; Actinovate; cis-l-(4-ahlorphenyl)-2-(lH-l^,4-triazol-l-yl)-cycloheptanol; Methyl 
l-(2,3-dihydro-2,2-dimethyl-lH-inden-l-yl)-lK-im Monokaliumcarbonat; N-(6- 

Mefhoxy-3-pyridinyl)-cyclopropancarboxamid; • N-Bu1yl-8-(l,l-dimethylethyl)-l-oxaspiro[4,5]- 
30 decan-3-anun; Natriumtetratfaiocarbona^ sowie Kiq>fersalze und -zubereitungen, wie Bordeaux 
mixture; Kupferhydroxid; Kupfemaphthenat; Kupferoxychlorid; Ki5)fersulfat; Cufraneb; Kupfer- 
oxid; Mancoiqjer; Oxine-copper. 

Bakterizide: 

35 Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, Nickel-dimethyidithiocarbainat, Kasugamycin, Octhilinon, 
Furancarbonsaure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, Tecloftalam, Kupfersulfat imd andere 
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Kupfer-Zubereitungen. 

Insektizide / Akariadde / Nematizide: 

Abamectin, ABG-9008, Acephate, Acequinocyl, Acetamiprid, Acetoprole, Acrmathrin, AKD-1022, 
5 AKD-3059, AKD-3088, Alanycarb, Aldicarb, Aldojcycarb, AUethrin, Allethrin IR-isomers, Alpha- 
Cypennethrin (Alphamethrin), Amidoflumet, Aminocarb, Amitraz, Avermectin, AZ-60541, Azadi- 
rachtin, Azamethiphos, Azinphos-mefhyl, Azinphos-ethyl, Azocyclotin, Bacillus popilliae, Bacillus 
sphaericus. Bacillus subtilis, Bacillus thuringiensis. Bacillus thuringiensis strain EG-2348, Bacillus 
thuringiensis strain GC-91, Bacillus thuringiensis strain NCTC-11821, Baculoviren, Beauveria 
10 bassiana, Beauveria tenella, Benclottiiaz, Bendiocarb, Benfuracarb, Bensultap, Benzoxiniate, Beta- 
Cyfluthrin, Beta-Cypermethrin, Bifenazate, Bifenthrin, Binapacryl, Bioallethxin, Bioallethrin-S- 
cyclopentyl-isomer, Bioethanomethrin, Biopermefhrin, Bioresmethrin, Bistrifluron, BPMC, Brofen- 
prox, Bromophos-ettiyl, Bromopropylate, Bromfenvinfos (-methyl), BTG-504, BTG-505, Bufencarb, 
Buprofezin, Butatihiofos, Butocarboxim, Butoxycarboxim, Butylpyridaben, Cadusafos, Camphechlor, 
15 Carbaiyl, Carbofuran, Carbophenothion, Carbosulfan, Cartap, CGA-50439, Chinomethionat, Chlor- 
dane, Chlordimeform, Chlo'ethocarb, Chlorethoxyfos, Chlprfenapyr, Chlorfenvinphos, Chlorfluaz- 
uron, Chlormephos, Qilorobenzilatel, Chloropicrin, Chlorproxyfen, Chloipyiifos-methyl, Chlorpyri- 
fos (-ethyl), CMovaporthrin, Chromafenozide, Cis-Cypermethrin, Cis-Resmethrin, Cis-Permethrin, 
Clocythrin, Cloethocarb, Clofentezine, Clothianidin, Clothiazoben, Codlemone, Coumaphos, Cyano- 
20 fenphos, Cyanophos, Cycloprene, Cycloprothcin, Oyrdia pomonella, Cyfluthrin, Cyhalothiin, Cyhexa- 
tin, Cypentnetbrin, Qyphenothrin (IR-trans-isomer), Cyromazine, DDT, Deltamethrin, Demeton-S- 
methyl, Demeton-S-methylsulphon, Diafenthiuron, Dialifos, Diazinon, Dichlofenthion, Dichlorvos, 
Dicofol, Dicrotophos, Dicyclanil, Diflubenzuron, Dimefluthrin, Dimethoate, Dimethylvinphos, Dino- 
buton,.Dinocap, Dinotefiiran, Diofenplan, Disulfoton, Docusat-sodium, Dofenapyn, DOWCO-439, 
25 Eflusilanate, Emamectin, Emamectin-benzoate, Enq>enthr£Q (IR-isomer), Endosulfan, Entomqptiiora 
spp., EPN, Esfenvalerate, Ethiofencarb, Ethiprole, Ethion, Ethoprophos, Etofenprox, Etoxazole, 
Etrinofos, Fannphur, Fenamiphos, Feaazaquin, Fenbutatin oxide, FenfluthiAi, Fenitrothion, Fenobu- 
carb, Fenotiuocarb, Fenoxacrim, Fenoxycarb, Fenpropathrin,' Fenpyrad, Fenpyiithrin, Fenpyroximate, 
Fensulfothion, Fenthion, Fentrifanil, Fenvalerate, Fipronil, Flonicamid, Fluacrypyrim, Fluazuron, 
30 Flubenzhnine, Flubrocythrinate, Rucycloxuron, Flucythrinate, Flufenerim, Flufenoxuron, Flufen- 
Ijrox, Flumethrin, Flupyrazofos, Flutenzin (Flufenzine), Fluvalinate, Fonofos, Foimetanate, Formo- 
thion, Fosmethilan, Fosthiazate, Fubfenprox (Fluproxyifen), Furathiocarb, Gamma-Cyhalothrin, 
Gamma-HCH, Gossyplure, Grandlure, Granuloseviren, Halfenprox, Halofenozide, HCH, HCN-801, 
Heptenophos, Hexaflumuron, Hexythiazox, Hydramethylnone, Hydroprene, IKA-2002, Imidaclo- 
35 prid, Lmiprothrin, Indoxacarb, lodofenphos, Iprobenfos, Isazofos, Isofenphos, Isoprocarb, Isoxathion, 
Ivermectin, Japonilure, Kadethrin, Kempolyederviren, Kinoprene, Lambda-Cyhalothrin, Lindane, 
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Lufenuron, Malathion, Mecarbam, Mesulfenfos, Metddehyd, Metam-sodium, Mefliacrifos, Meth- 
amidophos, Metharhizium anisopliae, Metharhizium flavoviride, MeflridalM<Mi, Metiiiocarb, Metho- 
myl, Methoprene, Metho^grchlor, Methoxyfenozide, Metofluthrin, Metolcarb, Metoxadiazone, 
Mevinphos. Milbemectin, MOberaycin, MKI-245, MON-45700, MonoorotophDs, Moxidectin, MTI- 
800, Naled, NC-104, NC-170i NC-184, NC-194, NC-196, Niclos^de, Mcotine, Nitenpyiam, Ni- 
thiazine, NNI-0001, NNI-0101, NNI-0250, NNI-9768, Novaluion, Noviflumuion,'OK-5101, OK- 
5201, OK-9601. OK-9602, OK-9701. OK-9802. Omethoate, Qxamyl, Qxydemeton-meflqrl, Paecilo- 
myces fumosoroseus, Paratbion-methyl, Parathion (-ethyl), Permethrin (cis-, trans-), Petroleum, PH- 
6045, Phenothrin (IR-trans isomer), Phentboate, Phorate, Phosalone, Phosmet, Phosphamidon, 
Phosphocaib, Pboxim, Piperanyl butoxide, Pirimicarb, Pirimiphos-mefhyl, Piiimq)hos-ethyl, Potassi- 
um oleate, Pralleflirin, Profenofos, Profluthrin, Promecarb, Propaphos, Propargite, Propetampbos, . 
Propoxur, Prothiofos, Prothoate, Protrifenbute, Pymetrozine, Pyraclofos, Pyresmethrin, Pyrethrum, 
Pyridaben, Pyridalyl, Pyridaphenthion, Pyridathion, Pyrimidifen, Pyriproxyfen, Quinalphos. Resme- 
thrin. RH-5849, Ribavirin. RU-12457, RU-15525, S-421, S-1833, SaUthion, Sebufos, SI-0009, Sila- 
fluofen, Spinosad, Spirodiclofen, Spiromesifen, Sulfluramid, Sulfotep, Sulprofos, SZI-121, Tau-Flu- 
valinate, Tebufenozide, Tebufenpyrad, Tebupirimfos, Teflubenzuron, Tefluthrm, Temephos, Temi- 
vinphos, Terbam, Terbufos, TetracMorvinphos, Tetradifon, Tetramethrin, Tetramethrin (IR-isomer), 
Tetrasul, Theta-Cypennethrin, Thiacloprid, Thiamethoxam, Thiapronil, Thiatriphos, Thiocyclam hy- 
drogen oxalate, Thiodicarb, Thiofanox, Thiometon, Thiosultap-sodium, Thuringiensin, Tolfenpyrad, 
Tralocythrin, Tralomethrin, Transfluthrin, Triarathene, Triazamate, Triazophos, Triazuron, Trichlo- 
phenidine, Trichlorfon, Trichoderma atroviride, Triflumuron, Trimethacarb, Vamidothion, Vanili- 
prole, Verbutin, Verticillium lecanii, WL-108477, WL-40027, YI-5201, YI-5301, YI-5302, XMC, 
Xylylcarb, ZA-3274, Zeta-Cypermethrin, Zolaprofos, ZXI-8901, die Verbiadung 3-Metiiyl-phenyl- 
propylcarbamat (Tsumacide Z), die Verbindung 3-(5-Chlor-3-pyiidinyl)-8-(2,2>trifluorethyl)-8- 
azabicyclo[3.2.1]octan-3-carbomtril (CAS-Reg.-ifr. 185982-80-3) und. das entsprechende 3-endo- 
Isomete (CAS-Reg.-Nr. 185984-60-5) (vgl. WO 96/37494, WO 98/25923). sowie PrSpaiate, welche 
insektizid wirksame Pflanzenextrakte, Nematoden, Pilze Oder Viren ent^ 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten Wirkstoffen, wie Herbiziden oder mit Dilngemitteln und 
Wachstumsregulatoten, Safener bzw, Semiochemicals ist mdglich. 

DarQber hinaus weisen die erfindungsgemSBen Verbindungen der Fonnel (T) auch sehr gute antimy- 
kotische Wirkungen auf. Sie besitzen ein sehr breites antimykotisches Wirkungsspektrum, insbeson- 
dere gegen Dermatophyten und Sprosspilze, ScMmmel und diphasische Pilze (zB. gegen Candida- 
Spezies wie Candida albicans, Candida glabrata) sowie Epidermophyton floccosum, Aspergillus- 
Spezies wie Aspergillus niger und Aspergillus fumigatus, Trichophyton-Spezies wie Trichophyton 
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mentagrophytes, Microsporon-Spezies wie Microsporon canis und audouinii. Die Au&sQilung dieser 
Pilze stellt keinesMs eine Beschrankung des erfassbaren mykotischen Spektrums dar, sondem hat 
nur CTl^utemdeh Charakter. 

5 Die Wirkstoffe komen als solche, in Form ihrer Formulienmgen oder den daraus bereiteten Anwen- 
dungsformen, wie gebrauchsfertige Ldsungen, Suspensioiien, Spritzpulver, Fasten, lOsliche Pulver, 
Staubemittel und Granulate angewendet werden. Die Anwendung geschieht in iiblicher Weise, zB. 
durch GieBen, Verspritzen, Versprtihen, Verstreuen, Verstauben, Verschaxnnen, Bestreichen uisw. Es 
ist femer moglich, die Wirkstoffe nach dem Ultra-li)w-Volume-Verfehren auszubringen oder die 

1 0 Wirkstoffzubereitung oder. den Wirkstoff selbst in den Boden zu injizieren. Es kann auch das Saatgut 
der Pflanzen behandelt werden. 

• Beim Einsatz der erfindungsgemafien Wirkstoffe als Fungizide konnen die Aufwandmengen je nach 
Applikationsart innerhalb eines groBeren Bereiches variiert werden. Bei der Behandlung von Pflan- 

15 zenteilen liegen die Aufwandmengen an Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,1 und 10.000 g/ha, 
vorzugsweise zwischen 10 \md 1 .000 g/ha. Bei der Saatgufbehandlung liegen die Aufwandmengen an 
Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,001 und 50 g pro Kilogramm Saatgut, vorzugsweise zwischen 
0,01 und 10 g pro Kilogranom Saatgut Bei der Behandlung des Bodens liegen die Aufwandmengen 
an Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,1 vind 10.000 g/ha, vorzugsweise zwischen 1 urid 

20 5.000 g/ha, 

Wie bereits oben erwahnt, kdrnen erfindungsgemaB alle Pflanzen uad deren Teile behandelt werden. 
In einer bevorzugten AusfQhrungsform werden wild vorkommende oder durch konventionelle biolo- 
gische Zuchtmethoden, wie Kreuzung oder Protoplastenfusioh erhaltenen Pflanzenarten und 
25 Pflanzensorten sowie deren Teile behandelt. In einer weiteren bevorzugten Ausfiihrungsform werden 
transgene Pflanzen und Pflanzensorten, die durch gentechnoiogische Mefhoden gegebenenfalls in 
Kombination mit konventionellen Methoden erhalten wurden (Genetically Modified Organisms) und 
deren Teile behandelt. Der Begriff „Teile" bzw. „Teile von Ffianzen" oder „Pflanzenteile" wurde 
oben erl&utert. 

30 

Besonders bevorzugt werden erfindungsgemafl Pflanzen der jeweils handelsUbUchen oder in 
Gebrauch befindlichen Pflanzensorten behandelt. Unter Pflanzensorten versteht man Pflanzen mit 
neuen Eigenschaften („Traits*0, die sowohl durch konventionelle Zachtung, durch Mutagenese oder 
durch rekombinante DNA-Techniken gezUchtet worden sind. Dies koimen Sorten, Rassen, Bio- und 
35 Genotypen sein. 
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Je nach Pflanzenarten bzw. Pflanzensorteii, dCTen Standort vmd Wachstumsbedingungen (BQden, 
Klima, Vegetationsperiode, Emahrung) fcBnnen dutch die erfindungsgemfiBe Behandlung auch ttbar- 
additive GiSynergistische") Effdde auflreten. So and bdspielsweise emiedrigte- AnfwandmengeQ 
und/oder Erwdtenmgen des Wirkungsspektrums und/oder eine Verstarkung dar Wiikung der erfin- 
dungsgemiB verwendbaren Stoffe und Mittel, besseres Pflanzenwachstum, eriiShte Tolexanz gegoi- 
ilber hohen oder niedrigen Temperaturen, erhShte Toleranz gegen Ttockenheit oder gegen Wasser- 
bzw. Bodensalzgehalt, erhfihte Blflhleistung, erieichterte Erate, Beschleumgung do- Rfiife, hdhere 
Emteertrage, hohere Qualitat und/oder bdherer Emfihrungswert der Bmteprodukte, hShere Lager- 
fahigkeit und/oder Bearbeitbarkeit der Emteprodukte mSgJich, die ixber die eigentiich zu erwartenden 
Effekte hinausgehen. . 

Zu den bevorzugten erfindungsgemaU zu behandelnden transgenen (gentechnologisch edialtenen) 
Pflanzen bzw. Pflanzensorten gehoren alle Pflanzen, die dutch die gentechnologische Modifikation 
genetisches Material erhielten, welches diesen Pflanzen besoiidere vorteilhafte wertvoUe Eigenschaf- 
ten (..Traits") verleiht. Beispiele fiir solche Eigenschaften sind besseres Pflanzenwachstum, erhdhte 
Toleranz gegenttber hohen oder niedrigen Temperaturen, erhdhte Toleranz gegen Trockenheit oder 
gegen Wasser- bzw. Bodensalzgehalt, erhohte Bliihleistung. erieichterte Emte, Beschleunigung der 
Reife, hShere Emteertrage, hohere Qualitat und/oder hSherer EmShrungswert der Emteprodukte. 
h5here Lagerfihigkeit und/oder Bearbeitbarkeit der Emteprodukte. Weitere und besonders hervorge- 
hobene Bei^ele fOr solche Eigenschaften sind eine erh6hte Abwehr der Pflanzen gegen tierische 
und mikrobielle SchSdlinge, wie gegeniiber Insekten, Milben, pflanzenpathogenen Pilzen, Bakterien 
und/oder Viren sowie eine erhShte Toleranz der Pflanzen gegen bestimmte herbizide Wirkstoffe. Als 
Beispiele transgener Pflanzen werden die wichtigen Kultuipflanzen, wie Getreide (Weizen, Reis), 
Mais, Soja, Kartoffel, Baumwolle, Tabak, Raps sowie Obstpflanzen (nrit den FrQchten Apfel, Bimen, 
ZUrusfrOchten und Weintrauben) erw^ihnt, wobei Mais, Soja; Kartoffel, Baumwolle, Tabak und Raps 
besonders hervorgehoben werden. Als Eigenschaften C,Traits'^ werden besonders hervorgehoben die 
erhdhfe Abwehr der Pflanzen gegen Insekten, Spinnentiere, Nematoden und Schnecken duroh in dten 
Pflanzen entstehende Toxine, iosbesondere solche, die durch das genetische Material aus Bacillus 
Tburingiensis (zB. durch die Gene CryIA(a), CryIA(b), CtyIA(c), CryllA, CrylllA, CtyIIIB2, Cry9c 
Cry2Ab, Cry3Bb und CrylF sowie deren Kombinationen) in den Pflanzen erzeugt werden (im Fol- 
genden ,fit Pflanzen"). Als Eigenschaften (..Traits**) werden auch besonders hervorgehoben die 
erhehte Abwehr von Pflanzen gegai Pilze, Bakterieri und Viren durch Systemische Akquirierte 
Resistenz (SAR), Systspiin, Phytoalwcine, Elicitoren sowie Resisteizgene und entsprechend expri- 
mierte Proteine und Toxine. Als Eigenschaften (..Traits") werden weiterhin besonders hervorgehoben 
die erhahte toleranz der Pflanzen gegenQber bestimmten heibiziden Wirkstoffen, z£. Imidazoli- 
nonen, Sulfonylharastoffen, Glyphosate oder Phosphinotricin (zJB. "PAT'-Gen). Die jeweils die 
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gewtlnschten Eigenschaflen G.Traits«) verleihenden Gene konnen auch in Kombinationen mtem- 
ander in den transgenen Pflanzen vorkonunen, Als Beispiele ffir ,fit Pflaiizen" seien Maissorten. 
BaumwoUsarten, Sojasorten «nd Kartoffelsoiten genannt. die unter den Handelsbezdchnungen 
YIELD GARD® (zB. Mais, BaumwoUe. Soja). KnockOut® (zB. Mais). StarLink® (z3. Mais), 
BoUgard® (BamnwoUe). Nucoton® (BaumwoUe) undNewLeafi© CKartoffel) vertrieben werden. Als 
Beispiele fur Herbi^d tolerante Pflanzen seien Maissorten, Banmwollsorten und Sojasorten genannt. 
die unter den Handelsbezeichnungen Roundup Ready® (Toleranz gegen Glyphosate z3. Mais, 
BaumwoUe. Soja), Liberty Link® (Toleranz gegen Phosphinotricin. z3. Raps). IMI® (Toleranz 
gegen Imidazolinone) und STS® (Toleranz gegen Sulfonylhamstoffe zB. Mais) vertrieben werden. 
Als Herbizid resistente (konventionell auf Herbizid-Toleraxiz gezQchtete) Pflanzen seien auch die 
unter der Bezeichnung Clearfield® vertriebenen Sorten (zJB. Mais) erwahnt. Selbstvers«ndhch 
gelten diese Aussagen auch fur in der Zukunft entwickelte b2W. zukQnflig auf den Markt konmiende 
Pflanzensorten mit diesen oder zukUnftig entwickelten genetischen Eigenschaften (..Traits"). 

Die aufgefOhrten Pflanzen konnen besonders vorteilhaft erfindungsgemaB mit den Verbindungen der 
allgemeinen Formel (0 bzw. den erfindungsgemaBen Wirkstof6nischungen behandelt werden. Die 
bei den Wirkstoffen bzw. Mischungen oben angegebenen Vorzugsbereiche gelten auch ftr die 
Behandlung dieser Pflanzen. Bescmders hervorgehoben sei die Pflanzenbehandlung mit den 
wUegenden Text spezieU aufgefOhrten Verbindungen bzw. Mischungen. 

Die H«stell«ng und die Verwendung der erfindungsgemaBen Wirkstoffe geht aus den folgenden 
Beispielen hervor. 
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Beispiel 1 




15 




5 Zu etn« LSsung bestehend aus 250.2 mg (1.1 rmnol) 3-Dichlonnethyl-l-xnethyl-lH-pyrazol-4-car. 
bonylchlorid und 161.9 mg (1.6mmol) Triethylamin in 10 ml Tetrahydro&ran werden 177.3 mg 
(1.0.mmol) 2-(l;3-Dimethyl-butyl)-phenylamin gegeben. Die Reaktionsmischung wird 16 hbei 60-C 
gertairt, Qber Silioagel filtnert und im Valaium aufkonzentrie^ 

10 S^enchromatographie (Cyclohexan/Essigs.ureethylester 3:1) liefert 257.6 mg (70 % der morie) 
■ an 3-aMcmonnethyl)-l-methyl.N-[2-(1.3-dime1hylbutyl^^^^^ P°SP 
(pH 2.3) = 3.74]. 

Beispiel 2 



20 




Zu einer Suspension bestehend aus 150.0 mg (0.97 mmol) 3-Formyl-l-me&yl-lH-pyrazol-4-carbon- 
saure in 7 ml Dichlormethan werden 135.9 mg (1.07 mn.ol) Oxalsauredichlorid und einige Ttopfen 
Dimethylformamid gegeben. Nach 2 h bei Raumtemperatur wird eine L6sung bestehend aus 172.5 
• xng (0.97 mmol) 2-(1.3-Dimelhyl-butyl)-phenylamin in 7 ml Dichlormethan und 128.0 mg (127 
„„nol) Triethylamin zugetropft. Nach 16 h bei Raumtemperatur wird mit 7 ml 2N SalzsSure versetzt. 
die organische Phase abgetrennt, ttber Magnesiumsulfat getrocknet und aber Kieselgel filtnert 

Aufkonzentration im Vakuum Uefert 273.6 mg (90% der Theorie) an N-[2-(1.3-Di- 
methylbutyl)phenyl].3-fonnyl-l-metiiyl-lH-pyrazol-4-caiboxamid [log P (pH 2.3) - 3.64]. 



25 
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10 



15 




350 mg (1.83 xmnol) 4-Methoxy-2-me1hyl.l.3.thia2ol-5-carbonylchlorid und 324 mg (-1.83 nmiol) an 
[2-(1.3-DiinethyIbutyl)pheayl]anmi warden in 40 nil Acetonitril 20 h bei Raumtemperatur und 8 h 
bei 50 »C im abgeschlossenen GeM mter Argon geriihrt AnschUeUend wurde nut jeweils 20 ml 
Wasser und 40 ml EssigsSureethylester' versetzt. die organische Phase abgetremit. mit 30 ml 
ge^ttigter Ammonimnchldrid-L6sung und Wasser gewaschen. Uber Natriumsulfat getrocknet und 
emgeengt . 

Nach ^ulenchromato^hischer Reinigung t&er Kieselgel 60 (Petrolether/Essigsaureethylester 5:1 
' ^ Essigsaut^eihylester) warden 420 mg an N-[2-(l^-Dimethylbu1yl)phenyl]-4-metboxy-2.me1hyl. 
l,3-thiazol-5-carboxaniid eihalten [logP (pH 2.3) = 4.45]. 

Beispiel 4 ■ ' 




170 mg (0.38 mmol) N-t2-(1.3-Dimethylbutyl^henyl]-4-methoxy.2-me&yl-1.3.thia^^ 
amid (Beispiel 3) und 60 mg wasserfreies Aluminiumchlorid wurden in 8 ml 1.2-DicH«»ethan 24 h 
bei 40-50'C geruhrt AnschUeBend wurde mit 10 ml Wasser versetzt, die organische Phase abge- 
trennt. die Wasserphase noch zweimal mit je 30 ml Dichlormethan extrahiert. Die vereinigten organi- 
20 schenPhasenwurdenOberNatriumsulfetgelrocknetundeingeengt. 

Nach saulenchromatographischer R^inigung aber Kieselgel 60 (Dichlormethan/Diethylether 5:1) 
. wden 60mg an N.[2.(l>DimethyIbutyl)pheiqrl]-4-hydroxy-2-methyl-1.3-thiazol-5^^^^ 

erhalten DogP (pH 2.3) = 2.68]. 

. Analog den Beispielen 1 bis 4. sowie entsprecherid den Angaben in den allgemeinen Verfahrens- 
beschreibungen. werden die in der nachstehenden Tabelle 1 genannten Verbindungen der Formel (0 



erhalten. 
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Bsp. 
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logP 




Bsp. 






A 


logP 


23 


H 


H 




4.20 




24 


H 


H 


N^S 


4.21 
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H 
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CHg 


4.75 




26 


. H 


H 


CH3 


4.17 


27 


H 


4-F 


CH3 


3.72 




28 


H 


4-F 




4.04 


29 


H 


H 




3.86 




30 


H 


H 




3.54 



Herstellunf von Ausgg ngsstoffen der Fonnel (IQ 
Bedspiel (R-l) 



CH, O. 




OEt 



CH3 

. 200 mg (1.07 mmol) 4-Hydroxy-2-inethyl-M-1hiazol-5-carbon5aureethylester und 100 mg Kieselgel 
wuiden in lOml Kchlonnethan vorgelegt. 0.9xnl (1.3xmnol) IHmethylsilyldiazomethan.(2N in 
Hexan) zugespritzt und 3 Tage bei Raumtemperatur gerOhrt. AnscMeBend wurde mit 1 Methanol 
und dann 5 ml Wasser versetzt. Die organische Phase wurde abgetrennt und die Wasseiphase noch 
zweimal mit Dichlonnelhan extrahierL Die vereinigten organischen Phasen wurden noch zweimal 
mit je 20 ml Wasser gewaschen. Uber Natriumsulfet getrocknet und eingeengt. Man erhiellt 196 mg 
(91 0/0 der Hieorie) an 4-Methoxy-2-methyl.fhiazol.5.carbonsaureetiiylester [logP (pH 2.3) - 1.90] 



Beispiel Ol-D 



CH3 
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210 mg (1 0 nnnol) 4-Methoxy-2-methyl-thiazol-5-carbonsaureethylester wurde in 5 Ethanol vor- 
gelegt und 123 mg (2^ mmol) KaUurnhydroxid. geiast in 1 ml Wasser. zugegeben. Nach 4 h Ruhren 
bei I^umtemperatur und 30 h unter Rfickfluss wde dng^^gt. 
Wasser aufgenon^neriundzwdn^lnnt 30 xdDie^leihere.^ 

verdlimter SalzsSure angesSuert und emeut dreimal xnit je 30 ml Essigsauree&ylester extraluert. Dxe 
vereinigtm org. Extrakte wurden fiber Natrhnnsulfet getrocknet und dngeengt. Man eriuelt 185 mg 
(quantitativ) an' 4-Metiioxy-2-methyl-thiazol-5-carbonsaure [logP (pH 2.3) - 0.77]. 



Beispiel 01-3) 



Q V— CI 




10. 



' CH3 



3 35 g (19 3 mmol) 4.Mefcoxy-2-methyl-1.3-thiazol-5-carbonsaure und 11.5 g Tlnonylchlorid wur- 
den in 30 ml Toluol 3 h bd SS'C gerCfl^. Nach dem Einengen wde der I«ickst^^ 
lOmlDicWormethan versetztund eingeengt. Man erHelt3.3 g (89 0/0 der m^^^^ 
mefliyl-fluazol.5-carbonylchlorid [Nachwds l&et den Methylester: logP (pH 2.3) - 1 .45]. 



15 



Beispiel QI-4) 




CH 



20 



25 



2 60 g (15 J -mnol) 3.Hyd»xy.X^%l-lH-pytazol-4<rtcnsiiur^l«ter und 0.43 g K«^l 
^140 ml Dichtom^to v<.gdegt 12.7 ml (18.3 mmol) Trim.O,ylsayldi.zom*«. (2N m 
H»«n) und 2 Tag» W R»^«mp«ate Nach «neutem von 2 ^ 

T«nieaylsilyldia»n»«»nwurfe^.=r.24hWRa— 

1 ml Mctool d.n„ mi. 100 ml wasser di. org»nsch= Phase abgetom. und d.c 

Wasa^phase no.h zwdmal mi. jc 40 ml DiCd^mate. ex«hiert. Die vereirngten organ^hen 
Phaaan «unJ«. Ober NaOiumautt.. getrootae. und eingeengt Naoi ^ulencl^ma«>g^bacher 
K^nigung Ober Kieaalgel 60 mi.Eaaigat>«dhyles«^«».3:l.wurden 1.4 g (50 % derlheone) ^ 
3-Meltoy.l-maawl-lK-I.yrazol-4H=aibona8uiee^ a*"l«» O^t^ (P^ " 
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Beispiel (II-5) 



10 



15 



20 



CH, O, 

I \\ 
O /—OH 



V 

CH3 



25 



4.6 (27.0 mmol) 3-Methoxy-l-me&yl-lH-p>nrazol-4-carbonsaiiremethylester wurde in 40 ml Ethanol 
vorgelegt und 3.19 g (56.8 mmol) KaUumhydroxid, gel6st in 10 ml Wasser, zugegeben. Nach 18 h 
RQhren bei Raumtemperatur und 4 h bei 40°C wurde eingeengt, der Rttckstand mit 50 ml Wasser 
aufgenommen, zweimal mit je 30 ml Diethylether extrahiert. Die wassrige Phase wurde mit 
Salzsaure angesauert und emeut dreimal mit je 30 ml EssigsSureethylester extrahiert. Die vereinigten 
orgamschen Extrakte wurden fiber Natriumsulfat getrocknet und eingeengt. Man erhielt 3.9 g (92 % 
der Theorie) an 3-Methoxy-l-methyl-lH-pyrazol-4-carbonsaure. 

Beispiel (II-6) 

O 

F;HCO^ ^OEt 

■ CH3 - 
5.0 g (26.7 mmol) 4-Hydroxy-2-methyl-1.3-thiaz61-5-caibonsMureethylester und 7.4 g KaKumoaibo- 
nat wurden in 30 ml DimethyUbrmamid vorgelegt und auf lOO'C erwtoit 2.3 g (26.7 mmol) Frigen 
wurde fiber 3 h eingeleitet Nach dem Abkuhlen wurde eingeengt und der Mckstand mit 100 ml 
Wasser/Essigsaureethylester versetzt, die organische Phase abgetrennt und noch dreimal mit Wasser 
gewaschen. Die organische Phase wurde fiber Natriumsulfat getrocknet und eingeengt Man erhielt 
5.6 g (88 % der Theorie) an 4-(Difluormethoxy)-2-methyl-1.3-thiazol-5-carbonsaureethylester [logP 

(pH23) = 2.54]. ... 
Beispiel (11-7) 

O 

F2HCO,^^OH 
. CH3 

5.5 g (23.2 mmol) 4-(Difluonnethoxy)-2-methyl-l,3-thiazol-5-carbonsaureethylester wurde in 40 ml 
Ethanol vorgelegt und 1.4 g (25.5 mmol) KaUumhydroxid. gel6st in 10 ml Wasser, zugegeben. Nach 
16 h Rfihren bei Raumtemperatur wurde eingeengt. der Rttckstand in 80 ml Wasser aufgenommen. 
zweimal mit je 40 ml Essigsaureethylester extrahiert, die wassrige Phase mit Salzsaure angesauert 
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und emeut dreimal mit je 60 ml Essigsauree&ylester extrahiert Die vereinigten organischen Extrakte 
wurden flber Nalriumsulfat getrocknet und eingeengt. 

Man erhielt 3.9 g (80% der Hieorie) an 4-(Difluonnelhoxy)-2.methyl-1.3-thiazol-5-carbonsaure 
5 [logP(pH 2.3) = 1.29]. 

BeisDiel QI-8) 



• 




300mg (1.9inmoD 3.Fonnyl-l-methyl-lH-pyra2ole-4-carbonsaure werden in 60 ml DicHormethan 
10 gelSst und mit 1.0 g (4.9 mmol) PhosphorpentacMorid versetzL Nach 1 .5 h bei Raumtemperatur wird 
aufEiswasser gegeben, mit DicMonnethan extraMert. tiber Magnesiumsulfet g^^^^^ 
nn Vakuum aufkonzentriert Man erMt 384 mg (86 % der TWe) an S-Dichlonnethyl-l-methyl- 
lH-pyrazbl-4-carbonyl chlorid. 

.15 Herstellune; von Ausga npsstoffen Her Formel (VB) 

Beispiel (VR-l) 




Zu einer LSsung bestehend aus 10.0 g (57 mmol) 4.4-Dimethoxy-3-oxo-buttersauie.methylester in 
9.0 g (85 mmol) Orfhoameisensauretrimethylester werden 16.0 ml (170 mol) Essigsaureanhydnd 
20 gegeben. me Reaktionsmischung wird fUr 16 hiinterRuckflusserhitzt. 

Destination aus der Reakdonsmischung (Siedepunkt 132-135''C. 0.2 bar) liefert 7.0 g (56 % der 
Theorie) an 4,4-Dimethoxy-2-methoxymethylen-3-oxo-buttersauremethylester. 



TTftr»»elliing von Ausgangsst nfPen der Forme! CTX) 
25 Beispiel flX-l) 



H3CO 
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B« -5-C ™rd on. L-Ssung b=s«h«d 2.0 ml (38 nmK,l) U^V^ in 340 ml Metool 
langsam z« 7.5 g 4AI>taea,«.y.2.m.aox,m^l»-3-<«»-bu«.rsi,-m«^ geTopft. Naoh 
beendetcr Zugab. ™d, die R«akttoa^l«mg fflr 16 h bd R.umtemp«.tur gerOhr. >md m. 

Vakuum aufkonzentriert. ^ c /^t 0/ 

Saulenchroxnatographie (Laufinittelgradient Cyclohexan/Essigsaureeti.ylester) hefert 6.5 g (77 /o 
der morie) an 3-Dimethoxymethyl-l-methyl-lH-pyrazol-4K:arb(K^auremeth^^ 

iBeispiel (X-1) 





Eine L6sung aus 2.1 g (lOxnmol) 3-Dimethoxymethyl-l-methyl-lH-pyrazoI-4-carbons.^^^ 
thylesterin20n.DioxanwirdnutlOnUkonzenHerterSalzs.ureverseMu^^ 

te™perat.gerOM.ZurAufarbeitungwirdin.Va^aufkonzentri^^ 
Mefl^lencMoridaufgenonnnenundmitSO.xnlWassergewaschea^Dieor^^^^^^ 

Magnesimnsulfetgetroclaiet,fil1riertundaufkonzentriert. . 
Man erhilt 1.6 g (94 % der Tl.eorie> an 3-Fonnyl-l-me1hyl-lH.pyrazole.4-carbons.uremethyl- 

e8ter[logP(pH 2.3) = 0.46]. 

TTo^f,ii..na von Ausp «"o«toffen der Fonnel (XI| 

^20 Beis piel (XI- 1) ' • • 




25 



60g (35.68 nonol) 3-Fonn>4-l-m=a^l-lH-pyra.ol-4.c«komi»r«x«%l«t.^ ^ m 180^ 
T^r^ydrotean m>d 90 ml Wasse. gel« u„d mi. 0.94 g (39.25 ™noI) UMumfedrorid ver»«. 
M. K^on^ni^hung wird fl. 16 h bei Ba«m«mp.ra^ gertJlm. das org^mche 

■ vacuum entferot. die verbWbendc wS^ig. Phase mi. verilhmto SalzsJare »«esau«^ dre,- 
^ mi. j. 100 ml Essigsaureed^ylester extrahier,. Die orgmuschen Phasea werd«> fib.. Mag»- 
si^. gcroota... filtrier. wd auflcc^tnert M«> eAU. so 4.28 g (78 % de, Tl>eone) an 3- 
Formyl-l-meaiyl-lH-Wr^'=^'^"™"°' ^ (pH - 2.3) —0.19. 
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10 



15 



Herstellupg von Ansgangsstoffew «ier Formel CXS) 
BeisDiel OOl-l) . 



20 




25 



46.1 mg (0.27 mmol) 3-Forinyl-l-methyl-lH-pyrazol-4-caibonsauremethylester wurden in 10 ml 
Dichlormethan gel6st und mit 142.9 mg (0.67 iranol) Phosphorpentachlorid versetet. Die Reak- 
tionsmischung wird fiir 1 .5 h bei Raumtemperatur geriihrt, auf Wasser gegeben. mit Diethylether 
extrahiert, aber Magnesiumsulfat getrocknet und im Vakuum konzentriert. Man erhSlt so 53.0 mg 
(86 % der Theorie) an 3-(Dichlormethyl)-l-methyl-lH-pyrazol-4-carbonsaureme1iiylester mit dem 

logP(pH 2.3) = 1.80. 

' Dieser Mettiylester kann auf tfbliche Weise verseift warden. Man erhalt die 3-(pichlonnethyl)-l- 
methyl-lH-pyrazol-4-carboiisaure, welche entweder direkt mit Verbindungen der Formel (HI) 
gekuppelt wird oder 2xivor in das Saurechlorid flbCTfuhrt wird. 

Die Bestinmiung der in den voranstehenden Tabellen uad HersteUungsbeispielen angegebenen logP- 
Werte erfolgt gemaB EEC-Diiective 79/831 Ann«c VA8 dutch HPLC (ffigh Performance Liquid 
Chromatograply) an einer PhasenumkehrsSule (C 18). Temperatur: 43°C. 

. Die BestimmiHig erfolgt im sauren Bereich bei pH2.3 mit 0;1 % ^««ssriger Phosphorsaure und 
Acetonilxil als Eluenten; linearer Gradient von 10 % Acetonitril bis 90 % AcetonitrU. 

Die Echung erfolgt mit unverzweigten Alkan.2.onen (mit 3 bis 16 KoMenstoffatomen), deren logP- 
Werte bekannt sind (Bestiminung der logP-Werte anhand der Retentionszeiten dutch lineaie Inter- 
polation zwischen zwei aufeinanderfolgenden Alkanonen). 

Die lambda-max-Werte wurden an Hand der UV-Spektren von 200 nm bis 400 nm in den Maxima 
der chromatograpMschai Signale ermittelt. 
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Anwcndump wbeispielet 

Beispiel A 

5 Podosphaera-Tcst(ApfeI)/protektiv 

Losungsmittel: 24.5 Gewichtstefle Aceton 

24,5 GewichtstefleDimeflQrlacetaniid 
Emulgator: 1 Gewichtetefl Alkyl-Aryl-Polyglykolether 

den angegebenen Mengen USsungsn^l ^d B^ulgator und ve^« d. Konzen^t „nt 
Wasser auf die gewiinschte Konzentration. 

70%aiifgestent 
Befidl beobachtet. wird. 
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Tabelle A 

Podosphaera-Test (Apfel) / protektiv 



I WirkstoflF 
ErfindungsgemaB 





H,C 



CH3 






Aufwandmenge 


Wirkmgsgrad 




anWirkstofiFing/ha 


in% 



100 



100 



100 



100 



100 



100 



98 



100 
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BeispielB 

Venturia-Test(ApfeI)/pro*ektiv 

5 LSsungsmittel: 24,5 Gewichtstefle Aoeton 

24,5 Gewichtstefle Dimefliylacetainid 
Emulgator: 1 Gewichtstefl Alkyl-Aryl-PolyglykDlelher 

. Z^HersteUung einer zweckn^igen Wirkstoflfeubereitung venmscht xnan 1 Gewichtstefl Wirlcstoff 
10 mit den angegebenen Mengen L6sungsnnttel und Etnulgator und verdthmt das Konzentrat rmt 
WassCT auf die g&wtoschte Konzentration. 

Zur PrUfimg auf protekdve Wirksandceit warden junge Pflanzen tnit der Wixtatofeubereitung in der 
• • angegebenenAufwandn^engebespriihtNachMtrocknendesSpri^^^^^^ 
• 15 einer wfissrigen Konidiensuspension des Apfelschorferregers Venturia inaequalis inokuhert uad 
. verbldbeadan^lTagbeica.20«'Cundl00o^relativerLuftfeuchtigkeitinem^ 

IMePfl3nzeawerdeadannixnGewachshausbeica.21»CundeinerrelativenL^^^^ 

90 % aufgestellt 

,0 T.« n»* to Inotal.ti» crfolg. di. Au^g. Dabei Weute. 0 % ein WiilcmgsgraA to 
ta^odg^, to «.«pri* eiaWirtangsgrad von 100% bed.u«va- ton 

Befirfl beobachtet wird. 



20 
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TabelleB 

Ventnria - Test (Apf^ / protektiv 



Wirkstoff 
B:findungsgema6 



Aufwandmenge 
an Wirkstoff in g/ha 



Wirkungsgrad 
in% 




100 



99 
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Beispiel C 

Botrytis - Test (Bohne) / protektiv 

Lesungsmittel: 24,5 Gewichtsteile Acetan 

24,5 GewchtsteUeDime%lacetaimd 
Emulgator: 1. Gewichtstea Alkyl-Aryl-Polyglykoleflier 



• Zur Herstellung einer zweckmafligen Wirkstoffeubereitung vcnmscht man 1 GewichtsteU Wiikstoff 
10 mit den angegebenen Mengen LOsungsmittel und Emulgatra: und verdttant das Konzentrat mit 
Wasser auf die gewtinschte Kanzentration. 

■ Zur Priifimg auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der WirkstofiEzubereitung in der 

■ ■ ■ angegebenen Aufwandmenge bespriiht. Nach Antrocknen des Spritzbelages werden auf jedes Blatt 2 
15 kieine mit Botrytis cinerea bewachsene Agarstuckchen aufgelegt. Die inokulierten Pflanzen werden 

in einer abgedunkelten Kammer bei ca. 20''C und 100 % relativer Luftfeuchtigkeit aufgestellt. 



2 Tage nach der Ihokulation wird die" Gr6Be der BefaUsflecken auf den Blattem ausgewertet. Dabei 
bedeutet 0 % ein Wirkungsgrad, der demjenigen der KontroUe entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad 
20 vOTi 100% bedeutet, dasskeni Befell beobachtet wild. 
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Tabdle C 

Botrytis - Test (Bohne) / protektiv 
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Beispiel D 

Puccinia-Test (Weizen) / protektiv 

5 . LSsungsmittel: • 50 GewichtstefleN^ST-Dimefhylacetamid 
Emulgator: • 1 Gewichtstefle AlkylaiylpolyglykDiether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffeubereitung vennischt inan 1 Gewichtstefl Wiikstoff 
mit den angegebenen Mengen LOsungsmittel und Emulgator und verdtont das Konzentrat mit 
10 Wasser auf die gewtinschteKonzentration. 

Zur Prufimg auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wiikstoffeubereitung in der 
angegebenen Aufwandmenge bespriiht Nach Antroctaien des Spritzbelages werden die Pflanzen mit 
• • einer Kpnidiensuspension von Puccinia recondita besprOht. Die Pflanzen verbleiben 48 Stundm bei 
15 20''C und 100 % relativer Luftfeuchtigkeit in einer Mcubationskabine. 

Die Pflanzen werden dann in einem GewSchshaus bei einer Temperatur von ca. 20°C und einer 
relativen Luftfeuchtigkeit von 80 % aufgestellt, um die Entwicklung von Rostpusteln zu begiinstigen. 
10 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0 % ein Wirkungsgrad. der 
20 demjenigen der Kontrolle entspricht. wShtend ein Wirkungsgrad von 100 % bedeutet. dass kem 
Befedl beobachtet wird. 
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TabeUeD 

Puccinia-Test CWeizen) / protektiv 



Wirkstoff 




Aufwandmenge 

an Wirkstoff in g/ha 



Wirkungsgrad 
in% 



500 



100 
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■ BeispielE 
Sphaerotheca-Test (Gurke) / protektiv 

5 Lesungsmittel: 49 QewichWefleN.N-Dimelhylfonnainid 

Emulgator: 1 Gewichlstea Alkylarylpolyglykoleiiier 

Zur Herstelluhg einer zweckmaBigen Wirkstoffeubereitung Venmscht man 1 GewichtsteQ Wiikstoff 
. imt den angegebenen Mengen l^sungsnrittel und Emulgator vmd ve^ 
10 Wasserauf diegewunschteKonzentration. 

Zur PrOfung auf protektive Wirksmukeit bespritzt man junge Gurkenpflanzen mit der Wirkstoffeu- 
bereitung in der angegebenen Aufwandmenge. 1 Tag nach der Behandlung werden die Pflanzen mit 
• • einer Spoicnsuspension von Sphaerotheca fuliginea inokuUert. AnschlieBend werden die Pflanzen in 
15 einem Gev^hshaus bei 70 % relativer Luflfeuchtigkeit und einer Temperatur von 23°C aufgesteUt 

• 7 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0% ein Wirkungsgrad. der 
demjenigen de^ KontroUe entspricht. wShrend ein Wirkungsgrad von 100% bedeutet. dass kein. 
Befall beobachtet wird. 
20 " 
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TabeUeE 

Sphaerotheca-Test (Gurke) / protektiv 



Wirkstoff 
ErfindungsgemaB 




Aufwandmenge 

an Wirkstoff in g/ha 



75a 



750 



750 



Wiikungsgrad 
• in% 



100 



100 



100 
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Patentansnrflche 

1,3-DimethyIbutylcarboxaiiilide derFonnel Q) 

(0 



1 




geftindrai, in welcher 

R> fOr Wasserstofl^ Ci-Ca-Alkyl. Ci-Cs-Alkylsulfinyl, C»-C6-Alkylsulfonyl, CX-C4- • 
Alkoxy-C,-C4-alkyl. Cs-Cs-Cydoalkyl; C-Cs-Halogenalkyl, C,-C4-Halogenalkyl- 
thio, C,-C4-Halogenalkylsulfinyl, CrC4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-C,-C4- 
alkoxy-CrC4-alkyl, Cj-Cg-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
- und/oder Bromatomen; Formyl, Formyl-Q-Ca-alkyl. (Cx-C3-Alkyl)carbonyl-C,- 
Cj-alkyl. (CrC3-Alkoxy)carbonyl-CrC3-alkyl; Halogen-(C,-C3-aIkyl)carbonyl-Ci- . 
C3-a]kyl, Halogen-(CrC3-alkoxy)carbonyl-C,-C3-alkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, 
Chlor- und/oder Bromatomen; 

(Ci-C8-Alkyl)carbonyl, (Ci-C8-Alkoxy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4-alkyl)car. 

bonyl, (C3-C8-Cycloalkyl)carbonyI; (C-Cs-Halogenalkypcarbonyl. (Ci-CVHklo- 

genalkoxy)carbonyl, (Halogen-C,-C4-alkpxy-C,-C4-alkyl)carbonyl. (C3-C8-Halo- 
• gencycloalkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 

Oder -C(=0)C(=0)R',-C0NRV Oder -CH2NR'^'' .steht, " 
r2 fiirWasserstoff, Fluor, Cblor, Methyl Oder Trifluormethylsteht, 
R» far Wasserstofif. C.-Cg-Alkyl, C-Cs-Alkoxy. Ci-C4-Alkoxy-Cx-C4-allcyl. C3-C8-. 

Cycloalkyl; C-CVHalogenalkyl, C-CVIMogenalkoxy, Halogen-CrC4-alkoxy- 

CrC4.-alkyl. C3-C8-Halogen(9rcloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor: und/oder 

Bromatomen steht, 

und unabhSngig voneinander jeweils fOr Wasserstoff, C-Cs-Alkyl. C:-C4-Alkoxy- 
C,-C4-alkyl. C3-C8-Cycloa]kyl; C-Cj-Halogenalkyl. Halogen-CrC4-alkoxy-CrC4- 
alkyl. C,-Q-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Brom- 
atomen stehen, 

R* und R' auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatbrn. an das sie gebunden sind, einen 
gegebenenfens einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen 
Oder C,-C4-Alkyl substituierten gesSttigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen 
bildai. wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome 
aus der Reihe Sauerstoff. Schwefel oder NR' enthalten kann, 
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und R' unabhSngig voneinander fUr Wasserstoff, Ci-Cs-Alkyi, Cj-Cg-Cyoloalkyl; Ci- 
Cs-Halogenalkyl, Ca-Cg-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
vmd/oder Bromatomen stehen, 

R* und R' auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen 
gegebemerifaUs einfach oder mehrfech, gleich oder verschieden durch Halogen 
Oder CrC4-Alkyl substituierten gcsattigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen 
bilden, wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome 
aus det Reihe Sauerstof^ Schwefel oder NR* enthalten kann, 

R* fOrWasserstoffoderCi-Cs-Alkyl steht, 

A fUr den Rest der Formel(Al) • 



R' far Wasserstoff, Hydroxy, Fonnyl, Cyano, Fluori Chlor, Brom, Nitro, Ci- 
C4-Alkyl, CrC4-Alkoxy, C,-C4-Al]sylthio, Q-Cfi-Cycloalkyl, Ci-C4-Halo- 
genalkyl, Ci-C4-Halogenalkoxy oder CrC4-Halogenalkylthio mit jeweils 1 
bis 5 Halogenatomen, Aminocarbonyl oder Aminocarbonyl-Ci-C4-alkyl 
steht, 

R'° ftir Wasserstoff, Chlor, Brom, lod, Cyano, Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-Alkoxy, Ci- 
C4-A]kylthio oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

R" fOr Wasserstoff, CrC4-Alkyl, Hydroxy-C,-C4-allc/l, Cz-Cs-Alkenyl, Cj-Cs- 
Cycloalkyl, C,-C4-Alkylthio-Ci-C4-alkyl, C,-C4-Alkoxy-C,-C4-alkyl, C,- 
C4-Halogenalkyl, CrC4-Halogenalkylthio-CrC4-alkyl. CrC4-Halogenalk- 
oxy-Ci-C4-al3cyl mit jeweils 1 bis 5 Halogenatomen, oder fOr Phenyl steht, 

mitdorMafigabe, . 

a) . dass R' nicht fOr Trifluonnethyl, Difluormethyl, Methyl oder Ethyl, wenn 
R'° fOr Wasserstoff oder Chlor, R" fOr Methyl und R' und R^ gleichzeitig 
for Wasserstoff stehen, 

b) dass R' nicht fOr Methyl, Difluorchlormethyl, Trifluonnethyl, Difluorme- 



thyl, CWor Oder Brom steht, wenn R*° fUr Wasserstoff, Fluor, Trifluorme- 
thyl Oder Methyl steht, R".far Methyl, TWfluormethyl, Methoxymethyl 
Oder Trifluormethoxymethyl steht und R' fiir (CrC6-Alkyl)carbonyl. (Cj- 
C6-Alkoxy)carbonyl. (Ci-C4-Alkoxy-C,-C4-aIkyl)carbonyl;. (C-Q-Halo- 
genalkyl)carbonyl. (C,-C6-Halogenalkoxy)carbonyl, (Halogen-C,-C4-alk- 




til* 



(Al) Steht, m welcher 
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6xy-CrC4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder 
Broxnatomen steht, 

Oder 

A fUr den Rest derFdrmel(A2) 
pi? r''* • 

V-/ 

(A2) steht, in welcher 

und R" unabhangig voneinander fOr WasserstoflE; Halogen, Ci-C4-Alkyl oder 
Ci-C4-Halogenalkyl mit jeweils 1 bis 5 Halogenatomen stehen imd 
R" fiir Halogen, Cyano Oder Ci-C4-Alkyl,. Oder C,-C4-Halogenalkyl Oder Cr 

C4-HalogenalkOxy mit jeweils 1 bis 5 Halogenatomen steht, 
mit der MaBgabe, dass R'" liicht fiir Methyl steht, wenn R" und R" fOr Wasser- 
stoff Oder Methyl stehen und R' und R^ gleichzeitig fOr Wasserstoff stehen, 

Oder 

A fiir den Rest der Formel (A3) 

//\ (A3) steht, in welcher 

15 R« und R" unabhangig voneinander fOr Wasserstoff, Halogen, Ci-C4-Alkyl oder 

Ci-C4-Halogenaliyl mit 1 bis 5 Halogenatomen stehen und 
r" far Wasserstoff, Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenan£yl mit 1 bis 5 Halo- 
genatomen steht, 

oder 

. A ftr den Rest der Formel (A4) - 



10 



(A4) steht, in welcher 



r" fllr Halogen, Hydroxy. Cyano, C,-C4-Alkyl, Ci-C4-Alkoxy. Ci-C4-Alkyl- 
thio, C,-C4-Halogenansyl, Ci-C4-Halogenalkylthio oder Ci-C4-Halogen- 
alkoxy mit jeweils 1 bis 5 Halogenatomen steht und R' und R^ gleichzeitig 
25 fOr Wassorstoff stehen 

R» ftlr Wasserstoff, Halogen, Cyano, Ci-C4-Alkyl, C,-C4-Alkoxy, C1-C4- 
Alkylthio, Ci-C4-Halogenalkyl, Cx-C-Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 
Halogenatomen, C,-C4-Alkylsulfinyl oder Ci-C4-Alkylsulfonyl steht, 

mit der MaBgabe, 
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a) dass R" nicht fOr Trifluormethyl, Methyl, Chlor oder Methylthio steht, 
wenn R*' fDr WasserstojS* steht, 

b) dass R" nicht fOr Methyl, Difluorchlormethyl, Trifluonnethyl, Difluorme- 
tiiyl, Chlor odra- Brom steht, wenn R" fur Wasserstoff steht vmd R' ftbr (d- 
C6-Alkyl)carbonyl, (Ci-C6-Alkoxy)carbonyl, (Ci<:4-Alkoxy-C,-C4-alkyl)- 
caibonyl; (Ci-C6-Halogenalkyl)carboayl, (Ci-C6-Halogenalkoxy)carbonyl, 
(Halogen-Ci-C4-alkbxy-Ci-C4-allqrl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Ruor-, 
Chlor- und/oder Bromatomen steht. 



oder 

10 A fur den Rest der Fonnel (A5) 



1^ JJ^ (A5) Steht, 



^O' "CH3 

mit der MaBgabe, dass R' vmd R^ nicht gleichzeitig fiir Wasseratoff stphen, wenn 
AfiirAS steht, ...... 

oder 

15 A fiir den Rest der Formel(A6) 

j| (A6) steht, in welcher 

R^" fiir Ci-C4-Alkyl oder C,-C4-Halogenalkyl niit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

oder 

A . fur den Rest der Formel (A7) 



[ |[ " (AT) steht, in welcher 



R" fdr Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

oder 

A fOr den Rest der Fonnel (A8) 



W 

(A8) steht, in welcher 



O 

25 R^ vmd R" unabhSngig voneinander fOr Wasserstoff, Halogen, Amino, C1-C4- 

Alkyl Oder C,-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht und 
r" fiir Wasserstoff, C,-C4-Alkyl oder C,-C4-Halogenalkyl mit 1 to 5 Halogen- 
atomen steht. 



BCS 03-3006 



-62- 

mit der MaBgabe, dass R^"* nicht fiir Methyl steht, wem imd R^ fur Wasser- 
stoff Oder Methyl stehen und R* und R^ gleichzeitig fOt WasserstoflF stehen, 

Oder 

A fOr den Rest der Formel(A9) 



X 



(A9) steht, in welcher 



R^^ und R^^ uriabhangig voneinander fur Wasserstoff, Halogen, Amino, Nitro, Q- 
C4-Alkyl Oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen stehen und 

R^^ fiir Halogen, CL-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit bis 5 Halogenato- 
men steht, 

10 Oder 

A far den Rest der Formel (AlO) 

^Jl~\^ (AlO) Steht, in welcher 

^ s . 

R^ fiir Wasserstoff, Halogen, Amino, Ci-C4-Alkylamino, Di-(Ci-C4-alkyl)- 
amino, Cyano, Ci-C4-Alkyl odef Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogen- 
1 5 atomen steht und 

R^ fOr Halogen, Hydroxy, Ci-C4-Alkyl, Ci-G4-Alkoxy, Ca-Cfi-Cycloalkyl, Ci- 
C4-Halogenalkyl oder Ci-C4-Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 Halogen- 
atomen steht, 
init der MaBgabe, 

a) dass R^ nicht fOr Trifluormetiiyl, Difluormethyl, Methyl oder Etiiyl, wem 
R^* fur Wasserstoff oder Methyl steht und R^ und R^ gleichzeitig fOr Was- 
serstoff stehen, 

b) dass R^ nicht fur Methyl, Difluorchlormethyl,Trifluonnethyl,I^ 

thyl, Chlor oder Brom steht, wenn R" fEir Methyl, Trifluormethyl, Meth- 
25 oxymethyl oder Trifluormethoxymethyl steht und R* fur (Ci-C6-Allcyl)car- 

bonyl, (Ci-C6-Alkoxy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4:alkyl)carbonyl; (d- 
C6-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-C6-Halogenalkoxy)carbonyl, (Halogen-Ci- 
C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
und/oder Bromatomen steht, 

30 oder 

A ftlr den Rest der Formel (Al 1) 
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25 2. 



(Al 1) steht, in welcher 

S 

R^" fOr Wasserstoff, Halogen, Amino, CrC4-Alkylamino, Di-(Ci-C4-al]qrl)- 
amino, Cyano, Ci-C4-Al]qrl oder Ci-C4-Halogenanyl niit 1 bis 5 Halogen- 
atomen steht und 

R" far Halogen, Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl niit 1 bis 5 Halogen- 
atomen steht, 

oder . 

A fur den Rest derFomiel(A12) 



(A12) steht, in welcher . 



10. .. R^^ far Wasserstoff, Halogen, CrC4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 

5 Halogenatomen steht, 
mit der MaBgabe, dass R*^ nicht fur Chlor steht, weim und R^ gleichzeitig fOr 
Wasserstoff stehen, 

oder 

15 A flir den Rest der Formel(A13). . 

(A13) steht, in welcher 

R^'^ fOr Halogen, Hydroxy, Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-A]koxy, Ci-C4-Alkylthio,' C,- 
C4-HalogenaIkyl, Ci-C4-Halogenalkylthio oder Ci-C4-Halogenalkoxy mit 
jeweils 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

20 Oder 

A fOr den Rest der Formel(A14) 



(A14) steht, in welchw 



R** fiirCrC4-Alkyl steht. 

1 .S-Dimethylbutylcarboxanilide der Formel (T) gemSB Anspruch 1 , in welcher 
R' • fur Wasserstoff, Ci-Cs-Alkyl, C,-C4-Alkylsulfinyl. Ci-C4-Alkylsulfonyl, C.-Cj- 
Alkoxy-Ci-C3-alkyl, Cj-Cc-Cycloalkyl; C,-C4-Halogenalkyl, CrC4-Halogenalkyl- 
thio, Ci-C4-Halogenalkylsulfinyl, C,-C4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-C-Cj- 
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alkoxy-Ci-Ca-alkyl, Ca-Cg-Halogencycloalkyl nrit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
und/oder Bromatomei^ Fonnyl, Formyl-C-Ca-alkyl, (CrC3-A]kyl)carbonyl-Cr 
Ca-aUqrl, (Ci-C3-Alko:qr)carbonyl-C,-C3-alkyl; Halogen-(Ci-C3-alkyl)caibonyl-C,- 
Cj-allqrl, Halogen-(Ci-C3-alko^)oarbonyl-Ci-C3-a]lcyl mit jewefls 1 bis 13 Ruor-, 
Chlor- und/oder Bromatomen; . 

(C,-C6-Alkyl)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy)caibonyl, (Ci-Q-Alkoxy-Ci-Cs-alkyOcar- 
bonyl, (C3-C6-Cycloalkyl)carbonyU (Ci-C4^^Ialogenalkyl)carboiiyl, (CrC4-Halo- 
genalkoxy)caibonyl, (Halogen-CrC3-alkoxy-Ci-C3-alkyl)carbonyl, (Cj-Cfi-Halo- 
ge5iicycloalicyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 

Oder -C(=0)C(=0)R'. -CONRV oder -CHzNR^R.'. 
r2 fth- Wasserstoff, Fluor, Oilor.Meliiyl Oder Trifluormethylsteht, 
R' , filr Wasserstoff. Ci-Cfi-Alkyi, Ci-C4-A]koxy. .CrCa-Alkoxy-C-Cj-alkyl, Ca-Q- 

Cycloalkyl; Ci-C4-Halogenalkyl, CrC4-Halogenalkoxy, Halogen-d-Q-alkoxy- . 

Ci-Cs-alkyl, Cj-Cfi-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder 

Bromatomen steht, 

R" und R^ unabhSngig voneinander fiir Wasserstoff, C-Cfi-Alkyl, Ci-Cs-Alkoxy-Ci-Ca- 
alkyl; Ca-Cfi-Cycloalkyl; C,-C4-Halogenalkyl, Halbgen-Ci-Cj-alkoxy-Ci-Cs-alkyl, 
Ca-Cfi-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen 
stehen, 

R" und R* auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen 
gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder 
CrC4-Alkyl substituierten gesSttigtai Heterocyclus mit 5 oder 6 Ringatomen 
bilden, wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome 
aus der Reihe Sauerstoff, Schwefel oder MR* enthalten kann, 

R* und R' unabhSngig voneinander filr Wasserstoff, C-Ce-Alkyl, Cs-Cfi-Cycloalkyl; Ci- 
C4-Halogenalkyl, Q-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Huor-, Chlor- 
und/oder Bromatomen stehen, 

R* und R' auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen 
gegebenenfalls einfach odsa: mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen 
Oder Ci-C4-Alkyl substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 oder 6 Ringatomen 
bilden, wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome 
aus der Reihe Sauerstoff, Schwefel oder NR* enthalten kann, 

R« fur Wasserstoff Oder Ci-C4-Alkyl steht. 



A . fOr den Rest der Fonnel(Al) 
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(Al) steht, in welcher 

R' far Wasserstoff, Hydroxy, Formyl, Cyano, Fluor, Chlor, Brom. Methyl, 
Ethyl, iso-Propyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Etiiylthio, Cyclopropyl, 
CrC2-Halogenalkyl, Ci-C2-Halogeiia]koxy mit jeweils 1 bis 5 Fluor, Chlor 
und/oder Bromatomen, Trifluormethylthio, Difluonnetiiyllhio, Aminocar- 
bonyl, Aminocarbonylmethyl oder Aminocarbonylethyl steht, 
fBr Wasserstoff, Chlor, Brom, lod. Methyl, Ethyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methylthio, Ethylthio Oder Ci-C2-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen 

steht, 

R" flir Wasserstoff, Methyl, Ethyl, li-Propyl, iso-Propyl, d-Cz-Halogenallcyl 
mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen, Hydroxymethyl, Hy- 
droxyethyl, Cyclopiopyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Phenyl steht, 

mit der MaBgabe, 

a) dass R' nicht fOr Trifluormethyl, Difluormethyl, Me&yl oder Ethyl, wenn 
R" far Wasserstoff oder Chlor, R" fOr Methyl und R* und R^ gleichzeitig 
fOr Wasserstoff stehen, 

b) dass R' nicht fOr Methyl, Difluoichlormethyl, Trifluormethyl, Difluorme- 
thyl, Chlor Oder Brom steht, wenn R"* fOr Wasserstoff,' Fluor, Trifluonne- 
thyl Oder Methyl steht, R". filr Methyl, Trifluormethyl, Methoxymethyl 
Oder Trifluormethoxymethyl steht und R* fur (Ci-C6-Alkyl)carbonyl, (d- 
C6-Alkoxy)carbonyl, (C,-C4-Alkoxy-C,-C4-alkyl)carbonyl; (Ci-C6-Halo- 
genalkyl)carbonyl, (Ci-C6-Halogenalkoxy)carbonyl, (Halogen-Ci-C4-alk- 
oxy-CrC4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder 
Bromatomen steht, 

fOr den Rest der Formel (A2) 




(A2) steht, in welcher 



R" und R" unabhangig yoneinander fOr Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, 
Ethyl Oder C-Cz-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Brom- 
atomen stehen. 
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fur Fluor, Chlor. Brom, lod, Cyano, Methyl, Ethyl, Q-Cz-Halogenalkyl 
Oder Ci-CrHalogenalkoxy mit jeweUs 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder 
Bromatomen steht, 

mit der MaBgabe, dass R" nicht ftir Methyl steht, wenn.R" und R" fOr Wasser- 
stoff Oder Methyl stehenundR' undR* gleichzeitig fOr Wasserstoff stehen, 

Oder • . 

A furdenRestderFonnel(A3) 



S' ^ 



(A3) steht, in welcher 



R" und R'" unabhangig voneinander fOr WasserstoflF,' Fluor, CWor, Brom, Methyl, 
Ethyl Oder Ci-Q-Halogenalkyi mit .1 bis -5 Fluor, Chlor und/oder 

Bromatomen steht, 

R»? fDr Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder Ci-C2-Haiogenalkyl mit 1 bis 5 Huor, 
Chlor und/oder Bromatomen steht, 

oder 

15 A far den Rest der Formel (A4) 

> 

ll^l (A4) steht, in welcher 

. Ri" .fur Fluor, Chlor, Brom, led, Hydroxy, Cyano, Ci^4-A]kyl. Methoxy, 
Ethoxy, MethyltWo, Ethylthio. Difluormethylthio, Trifluormethylthio, Ci- 
C2-Halogenalkyl oder Ci-Cj-Halogenalkoxy mit jeweil? 1 bis 5 FIuot, 
Chlor imd/oder Bromatomen steht, 
R" fUr Wasserstoff, Fluor, Chlor. Brom, lod, Cyano, C,-C4-Alkyl, Methoxy, 
Ethoxy, Methylthio. Ethylthio, C,-C2-Halogenalkyl oder Ci-Cz-Halogen- 
alkoxy mit jeweils 1 bis 5 Fluor. Chlor und/oder Bromatomen, Ci-Cr-Al- 
kylsulfinyl oder d-Cz-Alkylsvilfonyl steht, 
25 mit der MaBgabe, 

a) dass R" nicht ftr Trifluormelhyl, Methyl, Chlor oder Methylthio. steht, 

werai R'' fUr Wasserstoff steht, 

b) dass R" nicht fiir Methyl, Difluorchlormethyl, Trifluormethyl, Difluorme- 
thyl, CWor Oder Brom steht, wemi R^' fiir Wasserstoff steht und R' fOr (C,- 

30 C6-Alkyl)carbonyl, (C,-C6-Alkoxy)carbonyl. (CrC4-A]koxy-C,-C4-alkyl)- 

carbonyl; (C,-C6-Halogenalkyl)carbonyl, (CrC6-Halogenalkoxy)carbonyl, 
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(Halogen-CrC4-alkoxy-Ci-C4-aIkyl)carbonyl iiiit jeweils 1 bis 9 Fluor-. 
. Chlor-und/oderBromatomensteht, 

Oder 

A fOr den Rest derFoirmel(A5) 

r (A5)steht, 

mit der MaBgabe. dass R» und mcht gleichzdtig fto Wasserstoff stehea, weim 
AfiirASsteht, 

. Oder 

A fOr draiRestderFonnel (A8) 

rV / ■ ■ 

/m\ , (A8) steht, in welcher 

R=" und R^' unabhtogig voneinander flk Wasserstofif. Huor, Chlor, Brom, Amino, 
MethylvEthyl Oder CrC^-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor jmd/oder 

Bromatomen stehen, 

r2*. ftir Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder C-Q-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, 
j5 Chlorund/oder Bromatomen steht, 

Oder 

A ftlr den Rest derFonnel(A9) 



10 



20 



(A9) steht, in welcher 



und R'' unabhangig voneinander fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Amino, 
Nitro, Methyl, Ethyl oder CrCz-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor 
und/oder Bromatomen stehen, 
R". . fiir Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl oder d-Cz-Halogenalkyl init 1 bis 5 
Fluor, Chlor und/oder Bromatomen steht, 

oder 

25 A fUr den Rest derFormel(A10) 



r29 



(AlO) steht, in welcher 
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fib- Wassetstoff. Fluor, Odor, Brom,Ainmo,C,-C4-Alkylainmo,Di(Ci-C^^ 
alkyOamino, Cyano, Methyl, Ethyl oder Ci-Cz-Halogenalkyl mit 1 bis 5 
Fluor, Chlor und/oder Bromatomen steht, 
r" far Fluor, Chlor, Brom, Hydroxy, Methyl, Etl^l, Methoxy. Ethoxy, 
5 Cyclopropyl oder Ci-C2-Halogenalkyl oder Ci-Cz-Halogenalkoxy nrit 

jeweUs Ibis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen steht, 

mitderMaBgabe, 

a) dass R" nicbt fur Trifluormethyl. Difluormethyl, Methyl oder Ethyl, wenn 
R" ftJr Wasserstoff oder Metiiyl steht und R' und R' gleichzeitig fiir Was- 

10 serstofif stehen, 

b) dass R^ nicht fiir Methyl, Difluoichlormethyl, Trifluormethyl, Difluorme- 
thyl, Chlor Oder Brom steht,. wenn R" fiir Methyl, Trifluormethyl, Meth- 
oxymethyl Oder Trifluormethoxymethyl steht und R* fur (Ci-C6-Alfcyl)car- 
bonyl, (Ci-C6-Alkoxy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4-alkyl)carbonyl;"(Ci- 

15- . C<5-Halogenalkyl)carbonyl. (Ci-C6-Halogenalkoxy)carbonyl, (Halogai-Ci- 

C4-alkoxy-C,-C4-alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CMor- 
und/oder Bromatomen steht, 

oder 

A fiir deo Rest derFormel (All) 



(All) steht, in welcher 

S ^ 

R^" • fiir Wasserstoff, Fluor, CWor, Brom, Amino, Ci-C4-Alkylamino, Di(CrC4- 
alkyl)amino, Cyano, Methyl, Ethyl oder d-Qi-Halogenalkyl mit 1 bis 5 

Fluor, CMor und/oder Bromatomen steht, 
R^' fUr Fluor, Chlot. Brom, Methyl, Ethyl Oder Ci-C2-Halogenalkyl mit Ibis 5 

25 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen steht, 

oder 

A fOr den Rest der Formel (A12) 

("^^^T^ (A12) steht, in welcher 

R« fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl oder Cj-Ca- 
30 Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen steht, 

niit der MaBgabe, dass R" nicht fOr Chlor steht, wenn R* und R' gleichzeitig fiir 
Wasserstoff stehen. 
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15 




Oder 

A filr den Rest der Foarmel (A13) 



(A13) steht, in welcher 



1. 

R» for Huor, Chlor. Brom, lod, Hydroxy. Q-C4-A]kyl. Methoxy. Ethoxy, Me- 
thylthio. Efhylthio. Difluormethylthio, Trifluonnethyllhio, Ci-Cj-Halogen- 
alkyl Oder C,-C-Halogena]koxy nut jeweils 1 bis 5 Fluor, Ghlor und/oder 
Broms^tomra steht. 

Herstelleu der Verbindungen der Fotmel CO Anspruch 1. dadurch 



3. Verfahren zum 
IQ gekennzeichhet, dass man 

a) Carbonsaure-DerivatederFonnelOff) 



in welchCT 

A dieobenangegebenenBedeutungenhatund 
X* fOr Halogen oder Hydroxy steht, 
nut Amlin-Derivaten der Formel (HI) 



(EQ) 




H3C' ^ CH3 
in welcher R' und die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
gegebenenfells in Gegenwart eines iCatalysators. gegebenenfalls in Geg.nwart 
20 eines Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines SEurebindenuttels 

xmd gegebeuenfeUs in Gegenwart eines Verdiinnungsnuttels umsetzt, 

oder 

b) HexylcafboxanilidederFoniiel(I-a) 



.X 




25 inwelcherAundR^dieobenangegebenenBedeutungenhaben 

mit Halogeniden der Fonnel (TV) 
Rt^_X^ (IV) 
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in welcher 

fOrCMor, Brom Oder lod steht, 
Ri for Q-C,-Alkyl, Q-CrAlkylsulfinyl, Ci-C^Alkylsulfonyl, Q-C4-A]koxy- 
C.-C4-alkyl, C3.C.-Cycloalkyl; Q-QrHalogenalkyl. C,-C4-HalogenaIkyl- 
thio. CrQ-HalogenaUcylsulfinyl. C.-C4-Halogenalkylsulfonyl. Halogen- 
CrC4-alkoxy-Q-C4-alkyl. Cj-Ci-Halogencydoalkyl nut jeweils 1 bis 9 
Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomeu; Formyl, Fonnyl-Cj-Cj-ancyl, (C,- 
C3-Alkyl)carbonyl-C.-C3-alkyl, (G.-C,-Alkoxy)carbouyl-Ci-C3-alkyl; Ha- 
logen-(CrC3-alkyl)oarbonyl-C.-C3-alkyl. Halogen-(CrC3-alkoxy)carbo- 
nyl-CrC3-alkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomeu; 
(Q-C»-AlkyDcarbonyl. (CrC8-Alkoxy)carbonyl, (Q-C4-A]koxy-Q-C4-al- 
kyDcarbouyl, (C3-C8-Cycloalkyl)carbonyl; (C.-Q-Halogeualkyl)caibonyl. 
-(C.-Q-Halogenalkoxy)carbonyl. (Halogen-CrC4-alkoxy-Q.C4-aliyl)car- 
bonyl, (C3-C8-Halogencycloa]kyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-. 
Chlor- und/oder Bromatomen; oder -C(=<))C(=0)R^ CONR^' oder 
-CHzMR^R' steht, 

wobei R^ R^ R^ R'^ und R' die in Anspmch 1 angegebenen Bedeutungen haben, 
. inGegenwteinerBaseundinGeg^iwarteinesVerdunnungsmittelsumsetzt. 

Mittel zum BekSmpfeu unerwunsohter Mikroorganismen, gekennzeichnet dnxch einea 
Gehalt aamindestens einem l,3-Dime^ylbutylc,rboxanilid der Formel (D gem^ Anspruch 
1 neben Streckmittelnund/oder oberflachenakdveu Stoffeu, 

Verwendung von PyrazolylcarboxaniUden der FonneV (0 gem^ Anspruch . 1 zum 
25 Bekampfen unerwlinschter Mikroorganismen. 

Verfihrcn zum Bekampfen unerwOnschter Mikroorganismen, dadurch gekennzeichnet, dass 
man J.3-DimethyIbu1ylcarboxanilide der Formel CO gen^ Anspruch 1. auf die 
Mikroorganismen und/oder deren Lebensraum ausbringt 

Verfahren zum Herstellen von Mitteln zum Bek^fen unerwCnschter Mikroorganismen.- 
dadurch gekennzeichnet. dass man U-Dimefliylbutylcarboxanilide der Formel CD gen^ 
Anspruch 1 mit Streckmittehi und/oder oberflfichenaktiven Stoffen vermischt. 



20 4. 



30 



35 
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1 ^3-Diineflivl >'"t Yicaiboxanilide 

Zusammenfassung 
Neue 1,3-DiniethyIbutylcaiboxanmde derFotmel (I) 




0) 



H3C CH3 . . 

inwelcherA.RSR^undR'diemderBeschreibungangegeben«iBedeuto^ 
l^ere zun. He^Ue. dieser- Stoffe und- deren Verwend^ ^ Be^pfen von 

unerwunschtenMilaoorgamsmen.so.vieneueZ,^^ 
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ausgewahlte Gruppe der Azofa,bstoffe und kSnnen auch diesen 
zugeordnetwerden. 

Bevo^gte Katlonen von Cyanlnfarbstoffen kennen durch die Fomel V-1 

beschrieben werden, wobei 
n 0 1 2 3, 4> Oder 5, 

unabhangig vonelnander H, C Br, ,, AIM. tei^»aise oder 

C S/MM. SA^. NHA.M. NCAIM).. C(0)H. 0(0^, C(0)An.. CN, 
N^^^JatyI, P(Atyl)a, NHCOAIM Oder NHCOAnrt bedeutet 
und das Ringsystem. daigesteltt durch 

^° N=C ° 

. ;,„en S«cKsU>tf entMtende; unges.Hlg.en mono-, b. — d^- 
Heterocyclus m» 5 bis 13 Ringgliedern. wobei weiterhin 1 2 Oder 3 N 

und/oder 1 Oder 2 S- oder 0-Atome voriiegen kOnnen und der 
:;i^.c.eRes.e.n.oder,.ebr.acbdu,cHZ.wiezuvorbescbneben. 

substitulert sein kann. 
n ist besonders bevorzugt 1 . 

Ein besonders bevorzugtes Ka«on CAT- aus der Gruppe der 

25 Cyaninfarbstoffe ist: 




30 
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10 



15 



Ri ■ R^ 



20 




I 
R 



beschrieben werden. wobei 
X N. O Oder S. 
X" N, O. S Oder C. 

n 0. 1 . 2, 3. 4 Oder 5. cycloalkyl. Aryi oder 

R jewells unabhSngig voneinander Alkyl. AiKenyi. y 

Heteroaryl bedeutet 

""^ . ^^ru n Br I Alkyl. teilweise Oder 

Rijeweilsunabhangig voneinander H. CI. Br. I. AiKv . 

. u. Woo Aikvl Alkenyl. Cycloalkyl, Aryl, Heteroaryl. OAiKyi. 
M M Arvl P(Arvl)2 NHCOAlkyi oder NHCOAryl bedeutet. 

Doppelbindungen verbunden sein. FOr den Ausz g 



25 



Ri R^ 

1 1 

(C = C)„— 



„.„'^t,ea:.e.aas,d3SSS.che,nCvdohexenod.Cvc>open.eninder 
Verbindung befinden kann, >«ie belspielswelse 




Oder 




Das Ringsystem. dargestellt 
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10 



15 



20 




^eutet e>nen un,es.«^e„ .one, ode. y^-^^^^'"' 

.. J ■> o nrter 3 N- und/oder 1 oder 2 b- oaer 

i> his 1 3 Rinag edem, wobei 1 . 2 oaer o in > . -«^u 

duroh Z, wie zuvor beschrteben. substltuiert sein kann. 

Das Ringsystem bedeutetvo^gswelse Pyridin, Ch.nolin, a-Pytan. 

Thiazol pyrrol lmidazoloderOxazol.diewelterhinane,n 

Stickstoff und den In der Kette fblgenden Kohlenstolf-Atomen 
r en" ™: e*.en, wenn d,ese --ensU. «n.a^^^^^^ 
^en Koblenstoff-Aton^n n,* Blldung von — 
Besonde,^ bevorzugte Ringsysteme sind 3,3.Dlmethyl-3H.ndol. 1 ,1 
^eS-IH-ben^-lelindo.. Benzolodl-ndd, Benzotblazol. Benzox^o.. 
^ntLazo.oderBenzopyrtd.n,d.egegebenen,a«swe«erd„^^^^^ 

se,n konnen. Z is. h,e*e, besonders bevorzug. A.M Oder C. 
substltuiert sein kann. 

Besonde-s bevoBugte Katonen CAr aus der Gmppe der 
Carbocyaninfarbstoffe sind: 
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i 
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10 



15 



20 




25 




5.40) W^-SOsH' 



(CHi)4-S03H 



30 




i.42) W^-SOjH 



(CHj)4-S0,H 



Oder 




Die Kationen 5.31) bis 5.42) sind als fluorierte imide stabil. da die 
korrespondierende fluorierte Saure Hlm(F) eine sehr starke SSure ist und 
damrt die jewe.ligen COOH- oder SOaH-Gruppe in den Verblndungen 
protoniert bleiben kOnnen. 

Bevorzugte Kationen von Azacarbocyaninfarbstoffen kOnnen durch die 
Formel V-3 



R- 

( ^ 1 — N (C = C )„— C=N 



V-3 



beschrieben werden, wobei 
n 1 Oder 2, 

R' Wasserstoff oder AlkyI, 

R Mkyl. Alkenyl. Cydoalkyl. Aryl oder Heteroaryl bedeutet 
und 

R^ jeweils unabhangig voneinander H. Ci. Br. I. Alkyl. teilwe.se oder 
vollstandig chloriertes Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl. A^^l. Heteroaryl. OAlkyl. 
OAryl. SAlkyl. SAryl. NHAlkyl. N(Alkyl)2. C(0)H. C(0)Alkyl. C(0)Aryl. CN. 
N=N-Aryl. P(Aryl)2. NHCOAlkyl oder NHCOAryl bedeutet. 



-21 - 



Die jeweiligen Radikale R und/oder R^ kQnnen jeweils miteinander oder mit 
elnem Substituenten des Ringsystems mittels Einfach- oder 
Doppelbindungen verbunden §ein. 
Das RIngsystem, dargestellt durch 



-C=N 

+ I 
R 



bedeutet einen Stickstoff enthaftenden ungesSttigten mono-, bi- oder 
tricycllschen Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem. wobei 1 . 2 oder 3 N- 
und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome vorliegen kSnnen und der 
heterocyclische Rest ein- oder mehrfach durch Z. wie zuvor beschrieben. 
substituiert sein kann. 

Das Ringsystem bedeutet vonzugsweise Pyridin. Chinolin. a-Pyran. 
Y-Thiopyran. Thiazol. Pyrrol. Imidazol oder Oxazol. die weiterhin an ein 
Phenyl kondensiert sein kdnnen. Der Ringschluss kann nicht nur zwischen 
Stickstoff und dem nebenstehenden Kohlenstoff bestehen, sondem auch 
zwischen Stickstoff und den in der Kette folgenden Kohlenstoff-Atomen 
Oder den R^-Resten erfolgen. wenn diese Kohlenstoff enthalten. oder 
zwischen Kohlenstoff-Atomen mitBildung von aromatischen Systemen. 
Ein besonders bevorzugtes Ringsystem ist 3.3-Dimethyl-3H-indol. 
Das Ringsystem, dargestellt durch 

^, 

bedeuiet eInen ungesattigten mono- oder bicyclischen Carbocyclus mit 5 
bis 14 Ringgliedem oder einen ungesSttigten mono-, bi- oder tricycllschen 
Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem. wobei 1. 2 oder 3 N- und/oder 1 
Oder 2 S- oder O-Atome vorliegen kSnnen und der carbo- oder 
heterocyclische Rest ein- oder mehrfach durch Z. wie zuvor beschrieben. 
substituiert sein kann. 

Das Ringsystem bedeutet vorzugsweise Aryl. 
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10 



15 



nistbevorzugtl. 

r1 in Formel V-3 ist bevorzugt H oder Alkyl. 
R ist in Formel V-3 bevorzugt ^^Ikyl- 

Besonders bevorzugte Kationer> CAT* aus der Gruppe der 
Azacarbocyaninfarbstoffe sind: 



HgC CH. 



CH, 




Bevorzugte Kationen von 
Forniel V-4 

(_±J__ (N = C )„— C==ljl 



Diazacarbocyaninfarbstoffen k5nnen durch die 



v-4 



25 



20 ijeschrieben werden, wobei 
n 1. 

R* Wasserstoff oder Alkyl, 

R AIM. Alkenyl, Cycloalkyl. Aryl oder Heteroa-yl bedeutet 
r" jewe«s unabhSngig voneinander H, C. Br. 1, Alkyl, ^ 

OAryl, SAlkyl. SAivl. NHAlkyI, N(A1M)2, C{0)H. C(0)A1M. C{0)Aryl, CN. 
M-N Arvl P(Arv«2 NHCOAllcyloderNHCOArylbedeutet 

30 einem Substltuenten des RIngsystems mittels Bnfach- oder 
Doppelbindungen verbunden sein. 
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15 



20 



Das Ringsystem. dargestellt durch 



-C=N 
+ I 
R 



bedeutet einen Stickstoff enthaltenden ungesattigten mono-, bi- oder 
tricycllschen Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem. wobei 1 . 2 oder 3 N- 
und/oder 1 oder 2 S- oder 0-Atome voriiegen kSnnen und der 
heterocycllsche Rest ein- oder mehrfach durch Z. wie zuvor beschrieben. 
substituiert sein kann. 



Das Ringsystem bedeutet vorzugsweise Pyridln. Chinolin, a-Pyran. 
Y-Thiopyran. Thiazol. Pyrrol. Imidazol oder Oxazol. die weiterhin an ein 
Phenyl kondensiert sein kOnnen. Der Rlngschluss kann nicht nur zwischen 
Stickstoff und dem nebenstehenden Kohlenstoff bestehen. sondem auch 
zwischen Stickstoff und den in der Kette folgenden Kohlenstoff-Atomen 
Oder den R^-Resten erfolgen. wenn diese Kohlenstoff enthalten. oder 
zwischen Kohlenstoff-Atomen mitBildung von aromatischen Systemen. 
Ein besonders bevorzugtes Ringsystem ist 3.3-Dimethyl-3H-indol. 
Das Ringsystem, dargestellt durch 

bedeutet einen ungesattigten mono- oder bicyclischen Carbocyclus mit 5 
bis 14 Ringgliedem. der ein- oder mehrfach durch Z. wie zuvor 
beschrieben, substituiert sein kann, vorzugsweise Aryl. 
25 R^ in Formel V-4 ist bevorzugt H oder Alkyl. 
R in Fonnel V-4 ist bevorzugt Alkyl. 

Besonders bevorzugte Kationen CAT* aus der Gruppe der 
Diazacarbocyanlnfarbstoffe sind: 
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10 



15 



20 




25 



30 



H3C CH3 5.48) "V"' '''^ 





CH, CH,^ . Oder 



Bevorzugte Kationen von Triazacarbocyaninfarbstoffen kOnnen durch die 

Formel V-5 
R' 

Li-L- N-— N = N— C=^lsl v-5 

R 

beschrieben werden, wobel 
R' Wasserstoff oder AlkyI und 

R Alkyl. Alkenyl, Cycloalkyl. Aryl oder Heteroaryl bedeutet. 
Die jeweiligen Radikale R und/oder R konnen jeweils mit einem 
Substituenten des Ringsystems mittels EInfach- oder Doppelbindungen 
verbunden sein. 

Das Ringsystem. dargeistellt durch 

C=N 

+ I 
R^ 

bedeutet einen Stickstoff enthaitenden ungesattigten mono-, bl- oder 
tricyclischen Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgiiedem. wobei 1 . 2 oder 3 N- 
und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome voriiegen kSnnen und der 
heterocyclische Rest ein- oder mehrfach durch Z. wie zuvor beschrieben. 
substituiert sein kann. 

Das Ringsystem bedeutet vorzugsweise Pyridin. Chinolin. a-Pyran, 
Y-Thiopyran, Thiazol. Pyrroi. Imidazol oder Oxazol. die weiterhin an ein 
Phenyl kondensiert seln k5nnen. Der Ringschluss kann nicht nur zwischen 
Stickstoff und dem nebenstehenden Kohlenstoff bestehen. sondem auch 
zwischen Stickstoff und den in der Kette folgenden Kohlenstoff-Atomen 
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oderden R''-Resten erfolgen, wenn diese Kohlenstoff enthalten, oder 
zwischen Kohlenstoff-Atomen mit Bildung von aromatlschen Systemen. 
Ein besonders bevorzugtes Ringsystem ist Benzothiazol. 
Das Ringsystem, dargestellt durch 



bedeutet einen ungesattigten mono- oder bicyclischen Carbocyclus mit 



beschrieben, substitulert sein kann. vorzugswelse Aryl. 
R ist in Fonmel V-5 bevorzugt Alkyl. 

Ein besonders bevorzugtes Kation CAT* aus der Gruppe der 
Triazacarbocyaninfarbstoffe ist: 



Bevorzugie Kationen von Hemicyanlnfarbstoffen konnen durch die Formel 
V-6 

R2 R2 R1 R1 



besclirieben werden, wobel 
n 1,2. 3, 4 Oder 5, 

R' jeweils unabhSnglg vonelnander H oder Alkyl. 

R Alkyl, Alkenyl, Cycloalkyl. Aryl oder Heteroaryl, 

r2 jeweils-unabhSngig vonelnander H. Alkyl, NO2. NH2. NHAIkyI oder 

N(Alkyl)2 



bis 14 Ringgliedem, der eiri- oder mehrfach durch Z. wie zuvor 





und 
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R' jeweils unabhangig voneinander H, CI, Br. ., AIM. te.W»e«e Oder 

C 2m. SA-V. NH/.ky..N(A.M)a. C(0,H, C(0)A.Ky,. C(OV^ry., CN. 
N=N^.P(Aiyl)2.NHCOAlkyloderNHCOAnrtbedeutet. 
i Die iew^lU R««ka,e R, und/oder R» kannen iewe„s n,— er oder 
m einem Substituenten des Ringsystems mittete Einfaoh- Oder 
Ooppelblndungen ve*unden sein. For der, Auszug der Forme. 

mit n=2 bedeutet das. dass sich ein Cyclohexen in der Verbindung 
befinden kann, wie beispielsweise 




25 





15 Ri R< Oder 

wobel das cyclohexen gegebenenfalls waiter durch Z. wie zuvor 

beschrieben. substituiert seln kann. 
Das Ringsystem. dargestellt durcli 

20 r\ 

C=N 

+ 1 

,^euJ;inenunges.«^enmo„o.,b,.oderWoyd1schenHe.«^^^^^ 
5b.s13Rlngg.iede..wobe,1,2oder3N-und/o.^r1oder2S^o^e^^^ 
Atome vornegen kennen und der heterocydisohe Reet e.n- Oder mehrfaoh 
dureh Z. wie zuvor beschrieben, substttuiert sein kann. 

Das Ringsysten, bedeuW vo^ugsweise Pyridin, CWnolin. ^^^^ 
,„,dazo. Oder Oxazol, die weiterhin an eln Pheny. Kondens,ert sem K6nnen. 
30 Der Ringschluss kann nioht nur zwischen Stickstoff und den, 

nebenstehenden Koh,ens..ff bestehen, scndem -^^'^^ 
und den in der Kette folgenden Kohlenstoff-Atomen Oder den R -Resten 
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erfolgen, wenn diese 



Kohlenstoff enthalten. oder zwischen Kohlenstoff- 



Atomen mit Bildung von aromatischen Systemen. 
Besond 

Benzothlazol, ^ ^ 



Besonders bevom-gte Rlngs^teme sind 3,3-D.methy.-3H.indo, 




10 



15 



20 




;Benzoxazol. Pyridin oder Chinolin. die ^^^^^^^^^'^^^^ 

durch Z substltuiert sein kflnnen. 
nistbevorzugt1.2oder3. 

in Formel V-6 ist bevorzugt Wasserstoff. 
r2 ist bevorzugt Wasserstoff oder Alkyl- 
R in Fomiel V-6 ist bevorzugt Alkyl- 



Besonders bevorzugte Katlonen CAT* aus der Gruppe der 
Hemicyaninfarbstoffe sind: 



25 




5.51) 




N(CH3)2 




5.53) CH3 





HsQ CH. 




5.57) 



+ 'f 

^ . 5.58) 

W> Oder 



N(C2H6)2 




Bevorzugte Kationen von 
^ Formel V-7 



Diazahemicyaninfarbstoffen kQnnen durch die 
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20 




R2 R2 

beschrieben werden, wobei 

Rieweils unabhanglg voneinander AIM. Alkenyi, i.y 

I Im subs«uenten des Ringsyste^s n,«e.s Bnfaoh- Oder 
Doppelbindungen verbunden sem. 
Das Ringsystem. dargestellt durch 



V-7 
R 



15 r\ 

C=N 

+ I 



25 



dur* Z. wie ^vor besohHeben, substttutertseln Kann. 

. h.rteutet vorzugswelse Pyrtdln. Chinolin. Thiazol, Pyrol, 

r^ngsob-uss Kann n,cbt nurz^soben S«cKs.«on^^^ 

nebenstehenden Kph— bestehen, sondem -"^^"^^^^^ 

„inri»rKettefc>lgendenKohlenstoff-AtomenoderdenR re 
unddeninderKeneioiao' j„ _ui=chen Kohlanstoff- 

erfoteen. wenn dlese Kobtenstoff enthalten. Oder z«.schen 
Atomen mK BMung von aromatischen Systeman. 



30 
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io 



Besonae. bevo^gte Ringsysteme sine. TNazo,, Benzo*.azo «azo,. 
^dm indazol Oder 1.2,4.Triazo., die gegebehenfa,.s we er urch Z 
::2-,ense,nK«nnen.Z,e.Me*e.besondersbevoaugtNM. 

substituiertes Alkyl. 

Besonders bevo-^gte Ka«onen CAT* aus der Gmppe der 
Diazahemicyaninfarbstoffe sind: 

5.59) 



+ /CH2-CH2-C(0)^NH2 
15 Hft-0'^S'^N=».^$^%^ 



* 5.62) 

+ ,CH3 5.61) n f CjHg 



'CjHs CH3 

CH3 

20 <r'^3 




+ \jH3 5.64) 



25 



CH3 



CH 

H3C + CH3 5.67) 
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omSR ist eine Gruppe von Verbindungen der Formel i 
Erfindungsgem&liisteinec^rupp benenoder 

einesStyrylfarbstoffsist 

Bevorzugte Kationen k5nnen durch die Formel VI 




10 



15 



20 




25 



R R 

1 I VI 



LZJ:^!, wo. . em posn. ^^^^ 

zuvor bel Heteroar, defnlert. Is. d.^^^^^^^^ ^^^^ 
B ein carbo- oder heterocydlscher Rest bedeutet. wo 
mehrere Doppelbindungen enthalten s.nd. 

n 1 . 2 Oder 3 und u f Ci Br oder AlkyI bedeutet. wobei 

R Jewells unabhSnglg ^'^"^'"^"'^^^^^^^^^^ ^.^^^ unges attlgten mono- oder 
nebenelnanderstehende R gegebenenfalls e.ner. ung 

bicycllschen Rest bllden k5nner^. 
FQr den Auszug der Formel 



•(c=cv 



„,n=.^e;e.aas.dasss,cHe.nCV0K,pen.n.nderVert.,nduna 
befinden kann. wie belsplelsweise 




30 



be8Chrieben,substKuiertseinKann. 33,^. 
Hemlcyaninfart,stoffe. wie zuvor deBraert. s.nd ausges 
R bedeutet bevorzugt H. 

Bevo™^eKa.ne„CArausderO.PPeaerS.,.^*sU.«es.d: 
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10 




N(CH,)2 



15 



+ 

6.6) 

H,C 




6. 



0\(CH=CH),--^([^NlCH3)a 



20 




25 



bevorzugt. wobei Im ieweils eine der be. ^^^^^^^^r eln Kation 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und wonn CAr 
eines kationischen Azofarbstoffs ist. 



kSnnen durch die Formel VII 



30 



Bevonzugte Kationen 
R. N=N R" VII 

beschrieben werden. Heteroaryl ist. 

o. ..nd R" ieweils unabhangig voneinander Aryl oder He j 

der beiden aromatlschen Kerne posrtiv 



worin R' und R" jeweils 
wis zuvor definiert. und einer 
geladen ist. 
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10 



...... das Pa^sU^eKO, 2 Azoa^ppen. so en.s,om 

Bisazofart-stoff. bei 3 Azogmppen e,n THazo.a*s* 

.esonao. ^^■^.'^^ se.n ^nn. Thiazo.. 

Phenylring werter durcn AiKyi oue 

Oder Phenazlnyl. 

RIstbesondersbevotzuglAryl oderThienyl. 

riT* aus der Giuppe der Azofartistoffo 
Besonde^ bevorzugte Katonen CAT aus dar ^ 

sind: ... h,c 

7.2) 



\ 0+ \ _ n-CM 



15 



20 




25 




30 
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omaR ist eine Gruppe von Verbindungen der Formel I 
Erfindungsgemdii ist eine v^mpw o„nooebenen Oder 

V. • iowpiis eine der be Formel II angegeoenen ou 
bevorzugt. wobei Im jeweils eine ae 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und wonn CAT 

10 einesTetrazoliumfarbstoffsist. 

Bevorzugte Kationen kSnnen durch die Formel VIII 

VIII 

beschrieben werden, 

RleweHs unabhSngiS vone.nander Aryl oder Heteroan^ 

R. Wasse,«toff. /UM. CycloalM. A^. H^'^-^^'l^^^^^^^' 

NHAry., N=NOH. N=NOAlIcy.. N=N^. NHCOW. NHCOAr^. 
NHSO^kyl. NHSCW^. CN. F, CI Oder Br bedeutet. 

eesonders ^ P-e"^ '^^"^ ""^^"^"^'^ """""" 

rnlirsls«.e.en.oder...a„nen..>na«.erd^ 
Einfach- Oder Doppelbindungen verbunden sein. 



30 



Besonders bevo^ugte Ka«onen CAT* aus der Gruppe der 
Tetrazoliumfarbstoffe sind: 
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,Vert)indungen der Formel I 



Erfindungsgemaa 1st eine Gruppe von 

ilselnederb 

BedeutungenhatundworinCAT einKatton 



25 



.evo^ugt, v^be, l." iewe», e.ne der bei Fonne. H -g^^^- 
bevorzugt beschriebenen 
eines Pyryliumfarbstoffs ist 



Bevorzugte Pyrylium-Kationen 



kennen durch die Formel IX 



30 
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R 



AIM. C(0>H, CONn2, v^v I Murnarvl NHCOOAlkyl. NOz- 

NHA.M. N(A.M)a. NHCOAlkyl. NHCOCF. NHCOAiyl. 

CI Oder Brbedeutet. 

Einfach- Oder Doppelbindungen verbunden se.n. 

R und einen ankondensierten Phenymng 
20 Benzopyryliumsalze der Formel X 



25 



R1 R2 

R1 

X 




R 



R' Jewells unabhanglg voneinander H ^- J^ ^^.^ 
30 . OH. OAIM. NHAlkyl, N(Alkyl)a. NHQOAryt. NHCOOAlkyl, 
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C(0)H, C(0)A.yl, C(0)Allcyl. q(0)Alkenyl. NHj, NHAlkyI, N(fti y )2. 

> T' wassersu.fr. ;0M. CycK»,M. A^. ^Keny,, O^. O^^^-^^^^; 
C(OV.KenyK CN. C(0)A^. OW. OC(0).ry,. NHCO^M, 

r"— Arc:iM.cy.oaMn.,.^^^^^^ 

CAM. NH. NHAIM, N(A.M)a, NHAry.. OW. OC(0)Ary.. CN, NO. 

10 CI, Br Oder I und MwroAlkvl NHCOCF3. 

R^Wasserstoff. Alkyl. Cycloalkyl. Aryl. Alkyi-Aryl. NHCOAlkyl. 

OH. OAlkyl. CN, NO2. CI Oder Br 

bedeuten. 2 besonders bevorzugt Alkyl 

in Formel X ist R besonders bevorzugt Aryl. R besonders 
15 undR\R^.bisR=besondersbevo^ugtH. ^^^^ ^^^^^^ 

Nebenstehende Substituenten R. R . K . ■ 
't:rer.«.e,sB,nfacH.caerDoppe«ndunge„verb^^^^^ 

ErflndungsgemaUistelnaGruppevonVerbindungenderFormel 1 

bevo^gt besohriebenen Bedeulungen hat und «onn CAT «n Kat 
eines Thlopyryliumfaibstoffs ist 

Bevo-^gte Thiopyrylluo^Kattonen KOnnen du«.h die Formal XI 
25 R 

.1 
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15 



20 



AlLy. Alklnyl, Hete^ar^. OH, 0A.M. SAIkyi. SeAlM. NH. NHA.M. 

cSw C(0)A.U NH.. NHA.M. N(A.M).. NHAry.. CN, a, Br Oder . 

B— bevo^ugt Is. R ieweHs .r^^ vone.ander Phenyl oder 

WasserstoffundR'Wasserstoff. -^^nHor duch 

Nebenstehende Subs«uenten R Oder K6nnen -^e-""- 

Einfach-oderDoppelblndungenvetbundensein. 

Elnrrevorzugte Gruppe von Kationen der Forme. X. sind Katonen. wobe. 

R und elnen ankondensierten Phenylring bilden, sogenannte 

Benzothiopyryliumsaize der Formel Xll 



Ri R2 

R^ JL/R' 

R* 

+ 

R5 




Xll 



r—ff, A,M, CyCoalM, Ar.. « OM.^ sm^. NH. 
NHHe.e«>3r., N(.M.^ COOH. C-A-M OH, 
25 r1 jeweils unabhSngig voneinander H. AlKyi. oycioc* y 
nAilcvl SAIkvl NHAIkyl. N(A1'^')2. CI Oder Br. 

Le„., Cy.oa.Keny.. OH. 0«M. S^M. ^^O^^^'^^^^' 
OC(0)A.M.NH.NHA.M.N(A.MH.NHAry..CN,F,C.oderBr, 

30 r3 waeserstoff, A.ky.. Cydoalkyi. OH. OAlky., ON. NO,, F, C, Br 



I, 
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r4 Wasserstoff. Alkyl. Cycloalkyl. OAlkyl. NH2. NHAIkyl. N(Alkyl)2. CN. 
F, CI, Br Oder I und 

R^Wasserstoff. Alkyl. Cycloalkyl. OH, OAlkyl. CN. F. CI oder Br 

bedeuten. „ ^ s , .. 

5 Nebenstehende Substituenten R. R\ R^ R^ oder R konnen 
miteinander mittels EInfach- oder Doppelbindungen verbunden se.n. 
In Formel XII ist R besonders bevorzugt Aryl. 

Besonders bevonajgte Katlonen CAT* aus der Gruppe der Pyrylium- 
1 0 Benzopyrylium- und Thiopyryllumfarbstoffe sind: 



15 



20 




25 




10.1) 




11.1) 



Oder 




ErfindungsgemSB ist eine Gruppe von Verbindungen der Formel I 
bevorzugt. wobei Im" jeweils eine der bel Fomiel II angegebenen oder 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CAT* e.n Kation 
eines Tiiiazlnfarbstoffs ist. 

Bevorzugte Katlonen kOnnen durch die Formel XIII 




Xlli 



\ 

R' 



30 



beschrieben v/erden. wobei 

R jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl. OAlkyl oder NO2. und 
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25 



R' jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl. teilwelse durch Hydroxy 
substrtuiertes Alkyl. teilweise durch Br oder COOH substltuiertes Alkyl. 
C(0)Alkyl. COOH oder COOAikyl 

bedeutet. . 
R ist besonders bevorzugt H oder Alkyl. R' 1st besonders bevorzugt H oder 

Alkyl. 

Besonders bevorzugte Kationen CAT* aus der Gruppe der 
Thiazinfarbstoffe slnd: 

13.1) ^ ^^-^ ^^•2> 
HjjN 

13.3) 



30 




Hlsl 




13.4) 




+ 

CH3 



•N-CH3 HgC-IjI 
CH3 CH3 

f 



13.6) 

CH3 




'rv|-CH3 
CH, 



Oder 



^ ^ 










13.8) 








+ 


H 

1 


r 






<?H3 


13.9) 


id 






+ 




H,C 








CH3 



Erfindungsgemaii Ist eine Gruppe von Verblndungen der Formel 1 
bevorzugt. wobei Im" ieweils eine der bei Fom.el 11 --^^f^'!^'''^;^ 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CAT em Kation 
eines Oxazinfarbstoffs Ist. 
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IO 



15 



Bevoizugte KaUonen kannen durch die Fonmel XIV 




XIV 



besohriebenwerden.vrarin 

R Jewells unabhanglg vonelnahder H, AIM. Alkenyl. OH. O^IM- <=°°"' 
COOAIkyl CONHa. CONHAlkyl, CON(Alkyl).. NH,. NHAIkyI Oder N{Alkylfa. 
R. Jewells' unabhangig voneinander H, Alkyl oder tellweise dutch CONH. 
CONHAlkyl, C{0)N(Alkyl).. COOH Oder COOHete,oaryl substituiertes Alkyl 

Twasserstoff, Alkyl. NH. NHAIkyI, N(Alkyl)., NHAryl, NHHeteroaryl, 
SAiyl SOa-Aryl. S-C(0)-Alkyl. SC(N)NH2. oder tellweise durch CONHa, 
CONHAlkyl. CON(Alkylfe. COOH Oder COOHetemaiyl substituiertes WkyI 
bedeutet. 

R ist besonders bevorzugt H. Alkyl. OH oder COOH. wobe. 
20 nebeneinanderstehende Subsfrtuenten R auch gemeinsam e.nen 

ankondenslerten Phenylring bilden kOnnen. R' ist besonders bevorzugt H 
Oder Alkyl. R" ist bevorzugt H. NHa. NHAIkyI. N(Alkyl)2 oder QH. 

Besonde,^ bevorzugte Kationer. CAT* aus der Gruppe der Oxazinfarbstoffe 
25 sind: 



14.1) 





30 
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'^^ ErfindungsgemaB ist eine Gruppe von Verbindungen der Formel I 
bevoizugt, wobei Im' jeweils eine der bei Formel 11 angegebenen oder 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CAT* ein Kation 
eines Triarylmethanfarbstoffe ist. 

20 Bevorzugte Kationen kOnnen durch die Formei XV 



25 




beschrieben wefden, worin 

Rjeweiis unabhSngig voneinander H, Alltyl, COOH. CI oder F, 

R' jeweils unabhSngig voneinander H, AlkyI, teilweise durch OH 

substituiertes Alkyl. Alkenyl, Alklnyl. Aryl oder C(0)Alkyl, 
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R" jeweils unabhSngig vonelnander H, Alkyl. Aryl. NH2. NHAIkyl. N(Alkyl)2, 
NHAryl. N(Alkyl)(Aryl). OH. OAlkyl. COOH, COOAIkyI, S02-Alkyl. CN, NO2, 
F, CI, Br Oder I und 

R'" Wasserstoff, Alkyl, Aryl. Heteroaryl. NH2. NHAIkyl. ,N(Alkyl)2. NHAryl, 
N(Alkyl)(Aryl). OH, OAlkyl, COOH, COOAIkyI, COO-Heteroaryl, CONHAIkyI, 
SOz-AlkyI, SO2H, SO3H. SOaAlkyl. CN. NO2. F, CI. Br. I. N3 oder NCS 
bedeutet. 

R 1st besonders bevorzugt H oder Alkyl, wobel nebeneinanderstehende 
Substltuenten R und R" auch gemelnsam einen ankondenslerten 
Phenylring bilden kOnnen. R' 1st besonders bevorzugt H oder Alkyl. 

Besonders bevorzugte Kationen CAT* aus der Gruppe der 
Triarylmethanfarbstoffe sind: 




Weitere bevorzugte Kationen von Triarylmethanfarbstoffen sind 
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Oder 



Erfindungsgemaa 1st eine Gruppe von Verbindungen der Formel I 
bevoi^ugt, wobel Im" jeweils eine der bei Formel II angegebenen oder 
bevcizugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CfiJ* em Kation 
eines Diarylmethanfarbstoffs ist. 

Bevorzugte Kationen k5nnen durch die Formel XVI 
R X «=J 

XVI 




beschrleben werden, worin 

R jeweils unabhangig voneinander H. AikyI oder COOH, 

R. jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl. teilweise durch OH 

substituiertes AIM. Alkyl-Aryl Oder Aryl. 

R" jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl. Aryl. NH^. NHAIkyl. N(Alkyl)a. 
NHA^l.N(Alkyl)(Aryl).OH.OAIkyl.COOH.CN.F.CIoderBrund 

X Wasserstoff. Alkyl. Alkenyl. Heteroaryl. SAIkyl. OH. OAlkyl. ON. F. CI 

Oder Br 
bedeutet. 
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R ist besonders bevorzugt H. R' ist besonders bevorzugt Alkyl- R" 1st 
besonders bevorzugt H. 

X ist besondere bevo^gt H oder Alkenyl. wobel die Alkenylkette das 
Bindeglied zu einem zweiten Diarylmethanfarbstoff darstellen kann. 

Besonders bevorzugte Kattonen CAr aus der Gruppe der 
DIarylmethanfarbstoffe sind: 



25 




H3C- 



16.3) 




•CH=CH-CH 




I . ^ CH. 

^ Oder ^ 



Erflndungsgemaa ist eine Gruppe von Ve*indungen der Forme, i 
bevorzugt, wobei Im" jeweils eine der bei Formel II angegebenen oder 
bevorzugt besohriebenen Bedeutungen hat und worin CAr em Kafon 
eines Acridlnfarbstoffs Ist. 



Bevorzugte Kationen kOnnen durch die Formel XVII 

























R 


R" R' 







XVII 



30 beschrieben werden, worin 
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R jeweils unabhSngig voneinander H. Alkyl. Alkyl-Aryl, C(0)CH2CI oder 

C(0)Alkyl bedeutet, . 

NRR In Forme! XVil auch N=N-Aryl bedeuten kann. 

R- jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl. Alkenyl. Alklnyl. Aryl. 

Heteroaryl, Alkyl-Aryl oder teilweise durch COOH oder CONHAryl 

substltulertes Alkyl, 

R" jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl. Aryl, Alkyl-Aryl, NHCOAIkyI 
Oder NHCOAryl und 

R" Wasserstoff. Alkyl. Alkyl-Aryl, Aryl. Heteroaryl. SAIkyI, oder CN 
bedeutet. 

R ist besonders bevorzugt H oder Alkyl. R' ist besonders bevorzugt H oder 
Alkyl. R" ist besonders bevorzugt H. 
R'" ist besonders bevorzugt H. 

Besonders bevorzugte Kationen CAT* aus der Gruppe der Acridinfarbstoffe 
sind: 



17.1) 



17.2) 




Erfindungsgemaii ist eine Gruppe von Verblndungen der Fonnel I 
bevorzugt. wobei Im" jeweils eine der bei Formel II angegebenen oder 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CAT* ein Kation 
eines Chinolinfarbstoffs ist. 



Bevorzugte Kationen kSnnen durch die Forniel XVIII 
R' 

I R" 
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beschrieben werden, worin 

R jeweils unabhangig .voneinander Alkyl. Alkenyl. Aryl. Alkyl-Aryl, 
CH2COOH Oder CHaCOAIkyI, ^ 

R' jeweils unabhSngig vone'inander H, Alkyl. Alkenyl. teilwelse durch 
Heteroaryl substituiertes Alkenyl. Alkinyl. Aryl. Heteroaryl oder Alkyl-Aryl. 
R" jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl, Alkenyl, teilweise durch 
Heteroaryl substituiertes Alkenyl. Aryl. Alkyl-Aryl. OH. OAlkyl. SAIkyl. NH2. 
NHAlkyl. NHAryl, COOH. COOAIkyl. F. CI. Br oder I und 
R"' Wasseretoff. Alkyl, OAlkyl, CN oder NO2 
bedeutet. 

Nebenstehende Substltuenten R. R'. R" oder R"' kOnnen miteinander 
mittels Einfach- oder Doppelbindung verbunden sein. 
Nebenstehende Substituenten R und R" in Position 3 und 4 des 
ChinolingerQsts bilden bevorzugt einen Phenylring. der gegebenenfalls 
durch R. R' oder R" substituiert sein kann. 

Besonders bevorzugte - Kationen CAT* aus der Gruppe der 
Chlnollnfarbstoffe sind: 

.CH3 




Oder 



18.3) 



Erfindungsgemafi ist eine Gruppe von Verbindungen der Formel 1 
30 bevorzugt. wobel Im* jeweils eine der bei Formel 11 angegebenen oder 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CAT* ein Kation 
eines Iso-Chinolinfarbstoffs ist. 
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Bevorzugte Kationen kSnnen durch die Formel XIX 
R" 

XIX 




beschrieben werden, worin 

R jewells unabhangig voneinander Alkyl. Alkenyl oder CHzCOAIkyI, 

R' jewells unabhangig voneinander H. Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Aryl, 

Heteroaryl oder Alkyl-Aryl, 

R" jeweils unabhangig voneinander H. Alkyl, Alkenyl. OAlkyl. NHa oder 
NHAIkyI und 

R- Wasserstoff. Alkyl. OAlkyl, NHz, NHCO-Alkenyl, CN oder NO2 
bedeutet. 

Nebenstehende Substituenten R und R" in Position 3 und 4 des iso- 
Chinolingerilsts bilden bevorzugt einen Phenylring. der gegebenenfalls 
durch R, R' oder R" substituiert sein kann. 

R bedeutet bevoizugt Alkyl. R' bedeutet bevorzugt H oder Aryl. R" bedeutet 
bevorzugt H oder OAlkyl. R'" bedeutet bevorzugt NH2. OAlkyl oder NHCO- 
Alkenyl. 

Besonders bevorzugte Kationen CAT* aus der Gruppe der Iso- 
Chinollnfarbstoffe sind: 




19.2) 
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19.4) 



H,C-0 




OCH, 



Oder 



O-CHj 




Erfmdungsgemail ist eine Gruppe von Verblndungen der Formel I 
bevcr^ugt. wobei Im" jeweils eine der bei Formel II angegebenen oder 
bevorzugt beschriebenen Bedeutungen hat und worin CAT* ein Kation 
eines quartemierten Azafluorenonfarbstoffs Ist 

Bevorzugte Kationen kSnnen durch die Formel XX 



XX 



beschrieben werden, wobei 

r\ und jeweils unabhangig voneinander Wasserstoff. F. CI. Br. 
AlkyI OAlkyl. Hydroxyalkoxy mit 1-4 C-Atomen. OH. NO2. NH2. NHAIkyl. 
NAlkyla oder COAIkyI bedeuten. wobei auch zwei Reste gemeinsam e.nen 
ankondensierten aromatischen Ring bllden kSnnen und 
Q, Q2 Q3 und Q4 in der Summe drei Kohlenstoffatome und ein quart^res 
Stickstoffatom. das den Rest R= mlt der Bedeutung von Alkyl. HydroxyalkyI 
mit ^■A C-Atomen. COOAIkyl. SAIkyl. Aryl. Aryl-Alkyl oder Heteroaryl tragt. 
welches auch ein N-Oxid ausbilden kann. 

Bevorzugt sind R^-R^ Wasserstoff. R^ ist bevorzugt Alkyl. Arylalkyl oder 
Alkyl-Aryl. 

Besonders bevorzugte Kationen CAT* aus der Gruppe der quartemSren 
Azafluorenonfarbstoffe sind: 
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Oberraschend wurde gefunden. dass die erfindungsgemaiien kationischen 
Farbstoffe besonders stabil sind. Ihre elektrochemische. thermische und 
Hydrolysestabilitat ist deutllch hoher. als die herkommlicher kationlscher 
Farbstoffe mrt CI"-. Tosylat- oder Hexafluorophosphat-Anionen. 

Weiterhin zeigen die erfindungsgemaaen Farbstoffe eine verbesserte 
LOsllchkeit in o.^anlschen LSsungsmltteln. HerkSmmliche Farbstoffe w.e 
Safranin O. Rhodamin B. JanusgrQn oder Nllblau sind beispielswe.se .n 
Benzol unl6slich. Die erfindungsgemaUen kationischen Fart)stoffe mrt Im- 
Anlon wie Safranin-lm. Rhodamin-lm. JanusgrDn-lm oder.Nilblau-lm s.nd 
dagegen in Benzol I5slich. 

Herkommliches Nllblau mit Hydrogensulfat als Anion ist in 
Dimethylcarbonat unl6slich, das erfindungsgemaae Nilblau-lm ist dagegen 

gut Idslich. 
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Die erfindungsgemaden kationischen Farbstoffe sind daher In Systemen 
auf LSsungsmittelbasis anwendbar. 

Aufgrund der verbesserten Stabilitat der erfindungsgemaiien kationischen 
Farbstoffe elgnen slch diese fOr eine Vielzahl von Anwendungen. 
Gegenstand der Erfindung ist damit auch die Venwendung der 
erfindungsgemSRen kationischen Farbstoffe , gegebenenfalls zusammen 
mit Hilfsstoffen. zum Farben von Kunststoffen. Kunststofffasem. Holz. 
Metallen. Textillen. Pelzen. keramischen Materialien. GlSsem. Folien, Im 
Agrarbereich z.B. bei derSaatguteinfSrbung. zur Herstellung von 
Flexodruckfarben. als Kugelschreiberpasten. als Stempelfarbe und zum 
Farben von Leder und Papier, in kosmetlschen Formulierungen. in der 
Farbindustrie. in der Biochemie. der Biologie. der IVledizin. der Anaiytik und 
der Elektronik. in der IVlikroskopie und Histocliemie z.B. zum AnfSrben von 
Geweben und Bakterien. als Warnfarbe bei giftigen Stoffen z.B. in 
Trelbstoffen oder Reinlgungsmrtteln. als Sensibilisatoren in der optischen 
und Elektrophotographie. als Lebensmittelfarbstoff. in Tierpflegeprodukten. 
in Chromatographlematerialien. in Lacken und Beschichtungen. Farben. 
Druckfarben, im Sicherheitsdmck. kosmetlschen Formulierungen. 
Kontaktllnsen. in Pharmazeutika sowie fClrdie Herstellung von 
Farbpraparationen wie beispielswelse Pearlets. Pasten und Anteigungen 
sowie von Trockenpraparaten. wie z.B. Pellets. Granulaten. Chips usw.. die 
vorzugsweise in Dmckfarben und Lacken verwendet werden. Bei Einsatz 
der kationischen Farbstoffe in Lacken und Farben sind alle dem Fachmann 
bekannten Anwendungsbereiche moglich. wie z.B. Pulverlacke. 
Automobillacke, Dmckfarben fQr den Tief-. Offset-. Sieb- oder Flexodmck 
sowie for Lacke In Innen- und Aulienanwendungen. Spezielle 
Anwendungsfelder sind zudem in Datenerfassungssystemen. die 
Reprographle. in MIkrofarbfiltem. In der Photogalvanik. der Lasertechnik 
und der Photoindustrie (High technology applicatloin of organic colorants. 
P. Gregory. Plenum Press. N.Y. 1991). FQr die erfindungsgemaBen 
kationischen Farbstoffe gibt es auBerdem Anwendungsfelder wie CD- 
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Recorder (CD-R). DVD-Recorder (DVD+R, DVD+RW). Bluray-DIsc (BD- 
ROM, BD-R. BD-RE). Computer to Plate (CTP). Laser Filter. Laser Marking 
und Photopolymerisation. 

5 DarOber liinaus kdnnen die erfindungsgemalien kationisclnen Farbstoffe 
auch In vorteilhafter Weise mit alien bekannten Pigmenten und 
anorganisciien Farbmittein gemlscht werden. 

Die erfindungsgemafien kationischen Farbstoffe kdnnen mit geeigneten. 
10 dem Faclimann bekannten Zusatzstoffen der jewelllgen Anwendung 

zugefQhrt werden. Zum FSrben von Geweben, Gewirken und Gestrlcken 
werden Farbstoffe In Suspensionen mitZusStzen wie Farbereihllfsmltteln 
(FarbstofflSsungs-. -dispergier-, -fixier- und -reduktionsmrttel, Netzmittel. 
Farbebeschleunlger usw.). Salzen. Alkalien oder SSuren venwendet. 

15 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist zudem ein Verfahren zur 
Hersteliung der erfindungsgemafien kationischen Farbstoffe. Hierbei 
werden Verbindungen der aligemeinen Fonnel XXi 

CAT*A-(XXI) 

20 wobel CAT* die bei Formel I angegebene Bedeutung hat oder einer der 
Fomnein III bis XX entspricht 

und A Cr. Br . f. BF4 r PFe . CI04-. Sulfat. Tosylat. Hydrosulfat. Triflat. 
Trifluoracetat. Acetat oder Oxalat bedeutet.. 
mit einer Verbindung der aligemeinen Fomnel XXII 
25 E*lm-pO(ll) 

umgesetzt, wobei Im" die bei Fonnel II angegebene oder eine bevorzugte 
Bedeutung hat und 

E* ein Proton oder Kation der Alkali-. Erdalkalimetalle oder eines Metalis 

der Gruppe 1 1 und 12 ist. 
30 Die Umsetzung. die auch als Umsalzung bezeichnet werden kann. erfolgt 
in organlschen Ldsungsmittein oder vorzugsweise in wassrigen Losungen 
bei Temperaturen von 0" bis lOO'C. vorzugsweise bei 10° bis 40°C, 
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besonders bevorzugt bei Raumtemperatur. E* kann aber auch die 
Bedeutung Ammonium, Alkylammonium mit Ci-C4-Allcyl. Phosphonlum. 
Alkylphosphbnium mit CrC4-Alkyl, Imidazolium. Guanidinium. Uronlum. 
Thiouronium. Pyridlnium. Pyrrolidinium oder andere heterocyclisciie 
Kationen haben. wobei dann die Umsetzung in Wasser oder in 
organischen Ldsungsmittein erfolgt, die mit Wasser mischbar sind. 
beispielsweise Dimethoxyethan. Acetonitril, Aceton. Tetrahydrofuran. 
Dimethylformamid, Dimethylsulfoxid. Dioxan. Propionitril. Benzonitril. 
Methanol, Ethanol oder Isopropanol. 

kann bevorzugt ein Proton oder Kation der Alkali-. Erdalkalimetalle oder 
eines Metalls derGruppe 11 und 12, Ammonium, Alkylammonium mit Ci- 
C4-Alkyl, Phosphonium, Alkyiphosphonium mit Ci-C4-Alkyi oder 
Guanidinium sain. Unter Alkylammonium mit CrC4-Alkyl ist sowohl ein mit 
Alkylgruppen mit 1-4 C-Atomen monosubstitiertes. als auch di-. tri- oder 
tetrasubstltuiertes Ammonium zu verstehen. Unter Alkyiphosphonium mit 
Ci-C4-Alkyl ist sowohl ein mit Alkylgruppen mit 1-4 C-Atomen 
monosubstitiertes. als auch di-. tri- oder tetrasubstltuiertes Phosphonium zu 
verstehen. 

Gegenstand der Erfindung ist auch ein Verfahren zur Herstellung von 
Carbocyaninfarbstoffen mit Im-Anionen der Fomnel XXIII 
Ri W R> 

^Zj; == c— (c = c )„— c2l|, + im- XXIII 

R 

wobei. 

n 0. 1,2, 3, 4 Oder 5, 

R jeweils unabhangig voneinander Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl. Aryl oder 
Heteroaryl und 

R^ jeweils unabhangig voneinander H. CI. Br, I. Alkyl, teilweise oder 
vollstandig chloriertes Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl, Aryl, Heteroaryl, OAlkyl, 
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OAryl SAIkyl. SAryl. NH/Mkyl. N(AIM).. C(0)H. C(0)AIM. C(0)Aryl. CN. 
N=N^Aryl. P(Aryl)a. NHCQAlkyI oder NHCOAn^ bedeutet und 
das RIngsystem. dargestellt durch 

k—C=== Oder C=lNl* 

len sm^K enthaKend^n unges.«g.en mono-, bl- o^-^^^;-^- 
■ Hete«,cyc.u8 mit 5 bis 13 Rlngglledem bedeutet. wobe, werterh,n 1 , 2 oder 
3N-und/oder1 oderaS-oderO-Alomevoriiegenkenneoundder 

.«s=he Rest eln- Oder mebrf^ch du^ Z. wle zuvor beschneben. 

substituiert sein kann und 

wobeilm-derFormel(ll). u vr^ m- im 

[(CpF2p.1-.,H„,XOy) N (C,F2q*1-KHkXOy)l (11) 

entspricht und die Variablen 
X KohlenstoffoderSchwefel. 
p 0bis20und0^m<2p+1, 
q 0bis20und0^k<y2q+1, 
y 1 Oder 2 bedeuten, 

wobei m = 0 1st. wenn p = 0 und k - 0 1st. wenn q = 0 ist. 

20 mit der Madgabe, 4 ..^^ n 

wenn X Scbwefe, Is,, y 2 bedeutet und wenn X Koh.ensfc,ff ,st. y 1 und p 

1 lei die Kohlenstoffatome der AlKyikette der Forme. .. durch E.ntach- 
b^dlgen n-iteinander verbunden sein K«nnen, wobei die ents^hende 
^MenKe«e wWemm teiiweise oder voiist^ndig mit F subs«tu,e,t se.n Kann. 



30 



dadurch gekennzeiohnet. dass eine Verbindung der Fom,el XXiV 



R 
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verwendet wlrd. wobei das Ringsystem und Im eine der bei Formel XXlll 
angegebenen Bedeutungen haben und 
n 0 1 2, 3 Oder 4, 

Ri wasserstoff. Alkyl. Alkenyl. Aryl. Heteroa^l. SAryl, SAlkyl. OAIkyl 
CON(Alkyl)2. OAryl. N(Alkyl)2. NH(An.l). N(Alkyl)(Aryl). OC(0)Aryl. OH. CN. 
CI,F.AlkyI-Aryl.C(0)Alkyl.C0NH2 0derC00Alkyl. 
G Wasse,^toff. Alkyl. Alkenyl. Ar^. Heteroaryl. N=C(R)a. CONHAryl. 
C(0)Aryl oder CONHAIkyI und 

R Alkyl. Alkenyl. Cydoalkyl. Aryl oder Heteroaryl bedeutet. 

Die Synthese der Carbocyaninfarbstoffe der Fonnel XXlll mlt Edukten der 
Formel XXIV. wiezuvor beschrieben. kann nach Methoden durchgefOhrt 
werden, die dem Fachmann bekannt sind. Insbesondere nach den 
Vorschriften aus 

T V S Rao, J. B. Huff. C. Bienia-z, Tetrahedron 54 (1998). 10627-10634, 
LG.S. Brooker, F.L White, G.H. Keyes, CP. Smyth and P.F. Oesper. J 
Am. Chem. Soc. 63, (1941). 3192-3203 Oder 
F.U. Hamerand R.J. Rathbone, J. Chem. Soc, (1946), 595-600. 

Gegenstand der ErBndung sInd auch Verbindungen der Fomiel XXIV. 
insbesondere Verbindungen der Fomiel XXIV, bel denen G Wasserstoff 

bedeutet. 

Bevorzugte Verbindungen der Formel XXIV sInd die folgenden 
Verbindungen. wobei Im" eine bei Fomiel II oder eine bevorzugte 
Bedeutung hat: 



in, CH2CH2CH3 
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24.5) 



oa. - 




24.6) 




Im- 

CH2-(CH2)i6-CH3 




.CH, 



Inr 



;-ls|" -CH3 
C4H9 



24.8) 



Inrr 



Cl 



CI 




24.9) 




CH, 



Im- 



^^isj- -CH3 
C3H7 



24.10) 

CXI 



Im- 



+ I 



CH, 



24.11) 



Im- 



+ I 



CH, 



24.12) 



Im- 



C2H5 



l-CgHT 



CH3 



24.13) 

f^'^^^^^l o 



24.14) 

(i^^ O 



24.15) 



^=5^^N CH3 + '1' 



Im- 




+ I 
CH3 



C3H7 



24.17) 



24.16) 
H3C 

24.19) 




^.1)1 CH3 



C2H3 




Im- Ci 




{CH2)s-CH3 
24.18) /== 



Im- 




Inr 



CH3 
C4H9 




Inr 



Cl 

a 



24.22) 24.23) 

CI 

X 




lirr 



+ CH3 



CI 




+ 7 CH3 



^Vf ^CH3 
24.21) C2H5 



24.24) 

-|J^CH3 



Im- 



a 




Im- 



(CH2)4-S03H 



(CH2)3-COOH 



(CH,)4-COOH 
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24.25) 



CI 
CI 




24.26) 



24.27) 



(CH2)3-S03H 



ex 



-CH, 



CI 



Im- 



:+^lvl^CH3 CI 
{CH2)4-S03H 





-S 24.28) 
N CHg Im- 




Oder 



Im- 



24.29) (CH2)4-S03H 



A, 



Inr 



+ 7 CH3 
(CH2)4-S03H 



Gegenstand der Erfindung 1st wetterhin ein Verfahren zur Herstellung der 
Verbindungen der Forme! XXIV, wie zuvor deflnlert, dadurch 
gekennzeichnet, dass 
eine Verbindung der Formal XXV 

+ N=^\ I I XXV 



(C=C)„-CH2-G 



A- 



worln 

A" Cr, Br", r, BF4 , PFa'. CIO4 , Sulfat, Tosylat. Hydrosulfat. Triflat. 
Trifluoracetat, Acetat oder Oxalat bedeutet, 
das RIngsystem, dargestellt durch 

C=fjl + 

R . 

f 

einen Stickstoff enthaltenden unges§ttigten mono-, bl- oder tricyclischen 
Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedern bedeutet, wobei wetterhin 1, 2 oder 
3 N- und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome vorliegen kannen und der 
heterocyclische Rest ein- oder mehrfach durch Z. wie zuvor beschrieben, 
substituiert sein kann, 
n 0,1, 2, 3 Oder 4. 

R AlkyI, Alkenyl. CycloalkyI, Aryl oder Heteroaryl und 
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G Wasserstoff, Alkyl. Alkenyl. Aryl. Heteroaryl, N=C(R)2. CONHAryl. 
C(0)Aryl oder CONHAIkyl.bedeutet, 
mit einer Verbindung der Formel XXVI 

E* Im" XXVI. 
umgesetzt wird, worin 

Im" die bei Formel II angegebene oder eine bevorzugte Bedeutung hat und 
E* ein Proton oder Katlon der Alkali-. Erdalkalimetalle oder eines Metalls 
derGruppe 11 und 12. Ammonium, Alkylammonium mit Ci-C4-AIkyl, 
Phosphonium, Alkylphosphonlum mit Ci-C4-Alkyl oder Guanidinlum ist. 

Die Umsetzung, die auch als Umsalzung bezeichnet werden kann, erfolgt 
vorzugsweise in wassrigen LSsungen bei Temperaturen von 0" bis lOO'C, 
vorzugsweise bei 10' bis 40"C. besonders bevorzugt bei Raumtemperatur. 
E* kann aber auch die Bedeutung Ammonium. Alkylammonium mit C1-C4- 
Aikyl. Phosphonium, Alkylphosphonium mit Ci-C4-Alkyl. Imidazolium. 
Guanidinlum, Uronium. Thiouronium, Pyridinium, Pyrrolidinium oderandere 
heterocyclische Kationen haben, wobei dann die Umsetzung vorzugsweise 
In organischen L6sungsmitteln erfolgt, beispielsweise in Alkohoien. 

Gegenstand der Erfindung ist werterhin ein alternatives Verfahren zur 
Herstellung der Verblndungen der Formel XXIV. mit der EinschrSnkung. 
dass n in Fonnel XXIV 0 bedeutet, dadurch gekennzeichnet, dass 
eIne Verbindung der Formel XXVII 

N— XXVII 
I ^CH-G 

R 

worin 

G Wasserstoff, Alkyl. Alkenyl. Aryl. Heteroaryl. N=C(R)2. CONHAryl. 
C(0)Aryl oder CONHAIkyI und 

R Alkyl, Alkenyl. Cycloalkyl. Aryl oder Heteroaryl bedeutet 
und 
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das Ringsystem, dargestellt durch 

C— N 

I * 

R 

t 

einen Stickstoff enthaltenden ungesattigten mono-, bi- oder tricyclischen 
Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem bedeutet, wobei weiterhin 1. 2 oder 
3 N- und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome voriiegen l^ennen und der 
heterocyclische Rest ein- oder mehrfach durch Z, wie zuvor beschrieben. 
substituiert sein kann, 
m'lt H* Im' umgesetzt wird, wobei 

Im- die bei Formel II angegebene oder eine bevorzugte Bedeutung hat. 

Die Umsetzung mit Him erfolgt vorzugsweise in einem organlschen 
LSsungsmittel bei Temperaturen von -30- bis 40»C. vorzugsweise bel -0° 
bis 25X. besonders beyorzugt bel Raumtemperatur. Ein bevorzugtes 
L5sungsmittei ist Ethanol. 

Gegenstand der Erfindung ist auch ein Verfahren zur Herstellung von 
Azofarbstoffen mit Im-Anionen der Formel XXVIII 

( R' N = N R")"^ Im- XXVIII^ 

wobei 

R' und R" Aryl oder Heteroaryl bedeuten und einer der beiden 
aromatischen Kerne positiv geladen ist und Im" eine der bei Fomiel II 
angegebenen Bedeutungen hat. 

dadurch gekennzelchnet, dass eine Verbindung der Forniel XXIX 
R'-Na- Im- XXIX 

wobei R' und Im" eine der bei Fomiel XXVIII angegebene Bedeutung hat. 
mit der aromatischen cyclischen oder heterocyclischen Verbindung R" 
umgesetzt wird. 
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Die Umsetzung erfolgt bel Reaktionsbedlngungen. die typisch sind fOr 
Azokupplungen und die dem Fachmann hiniangllch bekannt sind. 
beispielsweise aus Beyer Walter. Lehrbucii der Organisclien Cliemie. 
Auflage. S. Hirzel Verlag Stuttgart 1988. 

Gegenstand der Erfindung sind auch Verbindungen der Forme! XXIX. 
Bevorzugte Verbindungen der Fonrnel XXIX sind die folgenden 
Verbindungen. wobei Im" eine bei Fomnel II angegebene oder eine 



bevorzugte Bedeutuhg hat: 
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Die Synthese der Verblndungen der Formel XXIX erfolgt analog zu 
bekannten Methoden der DIazotlerung mit nachfolgender Umsalzung zu 
den Imiden, wis zuvor beschrieben. 

Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung naher eriautem, oiine sie 
jedoch zu beschrdnlcen. 



Beisplel 1: 

Herstellung eines Azofarbstoffes als Bis(trifluomnethansulfonyl)imid aus 
JanusgrQn 




0,43 g (0,841 mmol) des Farbstoffes JanusgrQn werden in 100 cm Wasser 
gelost. Bei Raumtemperatur werden zu dieser LOsung 0,25 g (0,871 mmol) 
Lithium bis(trlfluormethansulfonyl)imid. Li[(CF3S02)2N], in 5 cm? Wasser 
unter ROhren zugetropft. Das Reaktlonsgemisch wird noch 5 min 
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we'rtergerQhrt. Der NIederschlag wlrd abflltriert und 3 x mit 50 cm^ Wasser 
gewaschen. Der RQckstand wlrd im Vakuum bel 1 ,3 Pa und SO'C 
getrocknet. 

Man erhait 0,44 g JanusgrQn als Bis(trifluonnethansulfonyl)imld, das 

entspricht einer Ausbeute von 69,3 %. 

^^F NMR (Referenz: CCI3F: CD3CN) : -78.92 s (2CF3). 

NMR (Referenz: TMS ; CD3CN) : 0.99 m (CH3), 1 .25 m (CH3), 3.04 m 
(2CH3). 3.29 m (CH2). 3.65 m (CH2), 5.64 d (IH). 6.58 s (1H). 6.60 s (1H). 
7.03 d (1H). 7.47-7.53 m (4H). 7.57-7.62 m (1H). 7,83-7.93 m (5H). 8.10 d 
(1 H) ; Jh.h = 2.4 Hz ; Jh.h = 1 .5 Hz ; Jh.h = 8.9 Hz. 



Beispiel 2: 

Herstellung eines Azinfarbstoffs als Bis(trifluonnethansulfonyl)imid aus 
Safranin O 




0,64 g (1 ,82 mmol) des Farbstoffes Safranin O werden in 100 cm^ Wasser 
gelOst. Bei Raumtemperatur werden zu dieser LSsung 0,60 g (2,09 mmol) 
Lithium bis(trifluormethansulfonyl)imid, Li[(CF3S02)2N], in 5 cm^ Wasser 
unter RQhren zugetropft. Das Reaktionsgemisch wird noch 5 min 
weitergeruhrt. Der NIederschlag wird abflltriert und 3 x mIt 50 cm^ Wasser 
gewaschen. Der ROckstand wird im Vakuum bel 1,3 Pa und 80''C 
getrocknet. 
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Man erhSIt 0,99 g Saliranin O als Bis(trifiuormethansuifonyl)imid, das 
entspricht einer Ausbeute yon 91,3 %. 

NMR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.93 s (2CF3). 

NMR (Referenz: TMS ; CD3CN) : 2.30 br.s (2CH3), 5.90-6.10 br.s 
(2NH2), 7.44-7.50 m (2H), 7.72-7.88 m (7H). 

Beispiel 3: 

Herstellung eines Xanthen-Farbstoffs als Bls(trifluomiethansulfonyl)imid 
aus Rhodamin B 




+ Li^[(CF3S02)2N]- 

15 cr 

RhodainmB 



C(0)OH 

[(CF3S02)2N1- + LICI 

20 ^ 




\C2H5 I 



0,61 g (1,27 mmol) des Farbstoffes Rhodamin B werden in 100 cm 
Wasser geI6st. Bei Raumtemperatur werden zu dieser Losung 0,38 g (1,32 
mmol) Lithium bis(trlfluormethansulfonyl)lmid, Li[(CF3S02)2N], in 3 cm^ 
Wasser unter RQhren zugetropft. Das Reaktlonsgemlsch wird noch 5 min 
weitergerQhrt. Der NIederschlag wind abfiltriert und 3 x mit 50 cm^ Wasser 
gewaschen. Der RQckstand wird Im Vakuum bei 1 ,3 Pa und 80°C 
getrocknet. 

Man erhait 0,85 g Rhodamin B als Bls(trifluonnethansulfonyl)imid, das 

entpricht einer Ausbeute von 92,5 %. 

^^F NMR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.94 s (2CF3). 
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NMR (Referenz: TMS ; CD3CN) : 1 .23 1 (4CH3). 3.58 q (4CH2). 6.79 s 
(2H). 6.87 d, 6.89 d (2H; A.B), 7.02 s, 7.04 s (2H; A.B). 7.32 d (1H), 7.70- 
7.83 m (2H). 8.23 d (1 H); ^Jh.h = 7.1 Hz, Ja.b = 9.2 Hz, Jh.h = 2.0 Hz, Jh.h = 
7.5 Hz, Jh.h = 7.7 Hz. 



Beispiel 4: 

Herstellung eines Oxazln-Farbstoffs als Bls(trifluormethansulfonyl)imid aus 
Nilbiau 




0.63 g (1.52 mmol) des Farbstoffes Nllblau Hydrogensulfat werden in 100 
cm^ Wasser gel6st. Bei Raumtemperatur werden zu dieser L5sung 0,45 g 
(1,57 mmol) Lithium bis(trifluonnethansulfonyl)imid, Li[(CF3S02)2N], in 5 
cm^ Wasser unter RQIiren zugetropft. Das Real<tionsgemisch wird noch 5 
min weltergerQhrt. Der Niederschlag wird abfiltriert und 3 x mit 50 cm^ 
Wasser gewasclien. Der RUcl<stand wird im Val^uum getrocl<net. 
Man erhait 0,83 g Nilbiau als Bis(trifIuonmethansulfonyl)imid, das entspricht 
einer Ausbeute von 87,8 %. 

^»F NMR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.91 s (2CF3). 
^H NMR (Referenz: TMS ; CD3CN) : 1.29 1 (2CH3). 3.63 q (2CH2), 6.68 s 
(1H), 6.73 d (1H), 7.18 d.d (1H), 7.60 br.s (NH2), 7,70 d (1H), 7.74-8.05 m 
(3H). 8.73 d (1 H); ^Jh.h = 7.1 Hz , Jh.h = 2.6 Hz , Jh.h = 2.7 Hz . Jh.h = 9.4 
Hz. Jh.h = 8.2 Hz. 
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Beispiel 5: 

Herstellung von 1,2,3,3-Tetramethyl-3H-indolium 
Bis(trifluormethansulfonyl)lmid 



5 CH3 




Zu einer L6sung von 3,054 g (10,86 mmol) Bis(trifIuomriethansulfonyl)imld, 
(CF3S02)2NH, in 15 ml trockenem Ethanol werden Innerhalb von wenigen 
MInuten unter RQhren 1,88 g (10,85 mmol) 2-Methylen-1 ,3,3-methyl-indolin 
(Fischer Base) zugegeben. Die Reaktionsmlschung wird weltere 5 mln be! 
Raumtemperatur gerQhrt. AnschllelXend wIrd das LOsungsmlttel abdestllllert 
und der Ruckstand im Vakuum bei 1,3 Pa und 60°C getrocknet. 
Man erhait 4,86 g 1 ,2,3,3-Tetramethyl-3H-indolium 

20 

Bjs(trlfluormethansulfonyl)lmid, das entspricht eIner Ausbeute von 98,6%. 
Smp.: 86-87°C 

^¥ NMR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.88 s (2CF3). 

NMR (Referenz: TMS ; CD3CN) : 1.55 s (2CH3), 2.69 q (CH3), 3.92 q 
(CH3). 7.60-7.77 m (4H), ®Jh.h = 0.7 Hz. 

25 

Beisplel 6: 

Herstellung von 3-Ethyl-2-methyi-benzthlazollum 
Bls(trifluormethansulfonyi)lmld 

30 
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J Br- + KCFaSOzhN] 
C2H5 



_ HP 
— *• 




+ LiBr 



Zu einer L6sung von 2,00 g (7,75 mmol) 3-Ethyi-2-methyl- 
benzthlazollumbromld in 50 ml Wasser werden 2,22 g (7,73 mmol) Lithium 
bis(trifluomiethansulfonyl)imld. Li[(CF3S02)2N], In 5 ml Wasser unter 
ROhren zugetropft. Die untere flQsslge Phase wird mehrmals mit 50 ml 
Dichlormethan extrahlert und die verelnlgten organischen Phasen mit 
Mg2S04 getrocknet. AnschlleRend wird das Ldsungsmittel abdestilliert und 
der RQckstand im Vakuum bei 1 .3 Pa be! eCC getrocknet. 
Man erhait 3,14 g 3-Ethyl-2-methyl-benzthiazolium 
Bis(trifluormethansulfonyl)imid, das entspricht elner Ausbeute von 88,7 %. 

NMR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.89 s (2CF3). 

NMR (Referenz: TMS ; CD3CN) : 1.53 1 (CH3). 3.10 s (CH3). 4.67 q 
(CH2). 7.78 1 (1H), 7.88 1 (1H). 8.10 d (1H), 8.22 d (1 H); ^Jh.h = 8.4 Hz. ^Jh.h 
= 7.4 Hz. 

Beispiel 7: 

Herstellung von 2-[3-(1 ,3-Dihydro-1.3.3-trimethyl-2H-indol-2- 
yllden)propenyl]-1.3.3-trimethyl-3H-lndollumBls(trlfluormethansulfonyl)lmid 
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CHg [(CF3S02)2N1- + HC(OCH2CH3)3 



Pyridin 



[(CF3S02)2N1- 



Zu einer Losung von 0.783 g (5,28 mmol) Triethylorthoformiat In 15 ml 
trockenem Pyridin werxlen 4.751 g (10.46 mmol) 1 .2.3.3-Tetramethyl-3H- 
Indolium Bis(trifluonmethansulfonyl)imid zugegeben. Die 
Reaklionsmischung wird 30 Stunden bei einer Olbad-Temperatur von 120- 
125°C erhitzt Nach Abdestillieren des LQsungsmittels im Vakuum bei 1.3 
Pa und 80°C wirel der Feststoff mehrmals mit kaltem Ethanol gewaschen 
und im Vakuum bei 1 .3 Pa und OO'C getrocknet. 
iVIan erhait 2.90 g 2-[3-(1,3-Dihydro-1.3.3-trimethyl-2H-indol-2- 
yiiden)propenyl]-1.3.3-trimetIiyl-3H-indoliumBis(trlfluomiethansulfonyl)imid. 

das entspriclit einer Ausbeute von 87%. 

^^F NMR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.93 s (2CF3). 

NMR (Referenz: TIVIS ; CD3CN) : 1.71 s (4CH3). 3.57 s (2CH3). 6.27 d 
(2H). 7.27 d (2H). 7.30 d (2H). 7.43 t.d (2H). 7.50 d (2H). 8.45 1 (IH); 'Jh.h 
= 13.5 Hz. ^Jh.h = 7.6 Hz. ^Jh.h = 1 -0 Hz. 



25 



Beispiel 8: 

Herstellung von 3-Ethyl-2-[3-(3-ethyl-3H-benzothiazol-2-ynden)-propenyn- 
benzothlazolium Bis(trifluomiethansulfonyl)imid 



30 
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}—CH^ [{CF^SOzh^ + HC(OCH2CH3)3 
Pyridin 



* CM 



2' "5 




[(CF3S02)2N1- 



Zu einer L6sung von 0,489 g (3,30 mmol) Triethylorthoformiat in 15 ml 
trockenem Pyridin werden 3.03 g (6,61 mmol) 3-Ethyl-2-methyl- 
benzthiazollum Bis(trifluomietliansulfonyl)imid zugegeben. Die 
Reaktionsmischung wird 15 Stunden bei einer Olbad-Temperatur von 110- 
11 5X erhitzt. Nacli Abdestillieren des LGsungsmittels im Vakuum bei 1,3 
Pa und 80°C wird der Feststoff mehrmals mit kaltem Etiianol gewaschen 
und im Vakuum bei 1 ,3 Pa und eO'C getrocknet 

IVlan erhalt 1.83 g 3-Ethyl-2-[3-(3-ethyl-3H-benzothia2ol-2-yliden)-propenyl]- 
benzothiazolium Bis(trifluonnethansulfonyl)imid, das entpricht einer 
Ausbeute von 85,9 %. 

^^F mR (Referenz: CCI3F; CD3CN) : -78.94 s (2CF3). 

NIVIR (Referenz: TIVIS ; CD3CN) : 1 .40 1 (2CH3). 4.25 q (2CH2). 6.35 d 
(2H), 7.37 m (2H), 7.52 m (4H). 7.79 d (2H). 7.82 1 (1H); 'Jh.h = 12.7 Hz, 
.^Jh.h = 7.1 Hz.Jh.h = 8.1 Hz. 
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Beispiel 9: 

Ldsllchkeltsuntersuchungen von Nilblau als Bls(trifluormethansulfonyl)imid 
Der in Beispiel 4 hergestellte Farbstoff aus Nilblau wind verschiedenen 
Lfisungsmitteln ausgesetzt. 

Als Referenz wlrd der herk6mmllche Farbstoff Nilblau mit Hydrogensulfat 
als Anion unter gleichen Bedingungen untersucht. 

Tabelle 1 : LOslichkeit von Nilblau mit HSO4 oder [(CF3S02)2N] * 



Losungsmittel 


Hydrosulfatanlon 


[(CFaSOaW 


Wasser 


+++ 




Methanol 


+++ 


+++ 


Benzol 




+ 


Hexan 






Diethylether 


++ 


++ 


Tetrahydrofuran 


+ 


+++ 


Dimethylcarbonat 




++ 



Erklarung: - unlOslich, + ISslich. ++ gut lOslich. +++ sehr gut lOsiich 
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Beispiel 10: 

LSslichkeitsuntersuchungen von Rhodamin B als 
Bis(trifluormethansulfonyl)imicl 

Der in Beisplel 3 hergestellte Farbstoff aus Rhodamin B wird 
verschiedenen LSsungsmitteln ausgesetzt. 

Als Referenz wird der herl<6mmliche Farbstoff Rliodamin B mit Clilorid als 
Anion unter gleichen Bedingungen untersucht. 



Tabelle 1: L6siichkeit von Rhodamin B mit CP Oder [(CF3S02)2N]" 



LOsungsmittel 



Wasser 



Metiianol 



Benzol 



Hexan 



CI" 



+++ 



[(CFaSOzhN]- 



+++ 



++ 



Diethylether 



-+ 



++ 



Tetrahydrofuran 



Dimethylcarbonat 



+++ 



+++ 



Etiiylacetat 



+++ 



Erkiarung: - unlOslich, + lOslich. ++ gut I5slich, +++ sehr gut lOslicii 
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Beispiel 11: 

Loslichkeitsuntersuchungen von Safranin O als 
Bis(trifluormethansulfonyl)imicl 

Der in Beispiel 2 heigestellte Farbstoff aus Safranin Q wird verschiedenen 
LOsungsmitteIn ausgesetzt. 

Als Referenz wird der herkommliche Farbstoff Safranin O mit Chlorld als 
Anion unter gleichen Bedlngungen untersucht. 
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LOsungsmittel 


cr 


[(CF3S02)2Nr 


Wasser 


+++ 




Methanol 


+++ 


+++ 


Benzol 




+ 


Hexan 






Diethylether 




++ 


Tetrahydrofuran 


+ 


+++ 


Dimethylcarbonat 


-+ 


++ 


Ethylacetat 




+++ 
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Beispiel 12: 

L6sllchkeitsuntersuchungen von JanusgrOn als 
Bls(trifluormethansulfonyl)imid 

Der in Beispiel 1 hergestellte Farbstoff aus JanusgrOn wird verschiedenen 
LGsungsmitteIn ausgesetzt. 

Als Referenz wIrd der herkQmmiiche Farbstoff JanusgrUn mit Chlorid als 
Anion unter glelchen Bedingungen untersucht. 



10 
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Ethylacetat 

Erklamng: - unl5slich. + losl.ch. gut Idslich. senr gut ISsllch 
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Patentanspriiche 




15 




1. Kationische Farbstoffe der allgemelnen Formel I 
CAT* Im- (I). 
^ wobei Im' der allgemeinen Formel (II) 

[(CpFzp^i-mHmXOy) N (CgF2c,*1*HKX0y)r 00 

entspricht und die Variablen 
X Kohlenstoff oder Schwefel, 
p 0 bis20und 0£m^2p+1. 
"•^ q 0bis20und0^k^y2q+1, 

y 1 oder2bedeuten, 

wobei m = 0 ist. wenn p = 0 und k = 0 ist. wenn q = 0 ist. 
mit der Mal^abe, 

wenn X Schwefel Ist. y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff ist. y 1 und p 

Oder q ^ 1 bedeutet, 
und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Formel II durch 
Einfach-bindungen miteinander verbunden sein kGnnen. wobei die 
entstehende Alkylenkette widerum teilweise oder vollstandig mit F 
substituiert sein kann, 
und 

CAT* ein Kation ist.. ausgew§hlt aus der Gruppe der Azin-. Xanthen-. 
Polymethin-. Styryl-. Azo-, Tetrazolium-. Pyrylium-. Benzopyrylium-. 
Thiopyrylium-, Benzothiopyrylium-. Thiazin-. Oxazin-. Triarylmethan-. 
Diarylmethan-. AcrWin-. Chinolin-. Iso-Chinolin- oder quarternierten 

25 

Azafluorenon-Farbstoffe. 

2. Farbstoffe gemSB Anspmch 1 . dadurch gekennzelchnet. dass CAr ein 
Kation elnes Azinfarbstoffs ist. 

3. Farbstoffe gemali Anspmch 1 . dadurch gekennzelchnet. dass CAT* ein 
Kation eines Xanthenfarbstoffs ist. 
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4. Farbstoffe gemSU Anspmch 1. dadurch gekennzeichnet. dass CAT* ein 
Kation eines Polymetliinfarbstoffs ist. 

5. Farbstoffe gemaH Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. dass CAT* ein 
Kation eines Styrylfarbstoffs ist. 

6. Farbstoffe gemSB Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. dass CAT* ein 
Kation eines Azofarbstoffs ist 

7. Farbstoffe gema(i Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet. dass CAT* ein 
Kation eines Tetrazoliumfarbstoffe ist. 

8. Farbstoffe gemad Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. dass CAT* ein 
15 Kation eines Pyryliumfarbstoffs ist. 

9. Farbstoffe gemaa Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. dass CAT* ein 
Kation eines Benzopyryliumfarbstoffs ist. 

20 10. Farbstoffe gemaii Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Thiopyryllumfarbstoffs ist. 

1 1 . Farbstoffe gem§B Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Benzothiopyryllumfarbstoffs ist. 

12. Farbstoffe geman Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Thiazinfarbstoffs ist. 

13. Farbstoffe gemail Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet. dass 
30 CAT* ein Kation eines Oxazinfarbstoffs ist. 
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14. Farbstoffe gemSB Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Jriarylmethanfarbstoffs ist. 

1 5. Farbstoffe gemSB Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dass 
CAT* eIn Kation eines Diarylmethanfarbstoffs ist. 

16. Farbstoffe gemMIi Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Acridinfarbstoffs ist. 

17. Farbstoffe gemaiJ Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet, dass 
CAT* ein Kation eines Chinoiinfarbstoffs ist. 

1 8. Farbstoffe gemali Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Iso-Chinolinfarbstoffs ist. 

19. Farbstoffe gemaii Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines quarternSren Azafiuprenonfarbstoffs ist. 

20. Farbstoffe gemSli Anspruch 4. dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Cyaninfarbstoffs ist. 

21 . Farbstoffe gemSli Anspruch 4. dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Carbocyaninfarbstoffs ist. 

22. Farbstoffe gem§(l Anspmch 4, dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Azacarbocyaninfarbstoffs ist. 

23. Farbstoffe gemSR Anspruch 4. dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Diazacarbocyaninfarbstoffs ist. 

24. Farbstoffe gemaft Anspaich 4. dadurch gekennzeichnet. dass 
CAT* ein Kation eines Triazacarbocyaninfarbstoffs ist. 
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25. Farbstoffe gemad.Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass 
CAT* ein Kation eines Hemicyaninfarbstoffs ist. 

26. Farbstoffe gemSli Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass 
CAT* ein Kation eines Diazahemicyaninfarbstoffs ist. 

27. Verfahren zur Hersteliung kationischer Farbstoffe nach einem der 
AnsprUche 1 bis 26. dadurch gekennzeichnet. dass 

eine Verbindung der allgemelnen Fomiel XXI 

CAT'A- (XXI). 

wobei CAT* ein Kation 1st. ausgewShlt aus der Gruppe der Azin-. 
Xanthen-. Polymethin-. Styryl-. Azo-. Tetrazolium-. Pyrylium-. 
Benzopyrylium-. Thiopyrylium-. Benzothiopyrylium-. Thiazin-. Oxazln-, 
Triarylmethan-. Diarylmethan-. Acridin-, Chinolin-. Iso-Chinolin-oder .;, .. 
quartemierten Azafluorenon-Farbstoffe 

und A- Cr. Br . r. BF4 . PFe". CIO4. Sulfat, Tosylat. Hydrosulfat. Triflat. 
Trifluoracetat, Acetat Oder Oxalat bedeutet. 

mit einer Verbindung der allgemeinen Fonnel XXII 

E* Im" (XXII) 

umgesetzt wird, 

wobei Im" der allgemeinen Formel (II) 

[(CpF2p*lHnHmXOy) N (C<,F2q+i*HkXOy)r (II) 
entspricht und die Variablen 
X Kohlenstoff oder Schwefel, 
p 0 bis20 und 0^m^2p+1, 
q 0 bis20 und Osk^y2q+1, 
30 y 1 Oder 2 bedeuten, 

wpbel m = 0 ist. wenn p « 0 und k = 0 ist, wenn q = 0 ist. 

mit der MaHgabe, 
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wenn X Schwefel ist, y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff ist. y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Formel II durch 
EInfach-bindungen miteinander verbunden sein k5nnen. wobel die 
entstehende Alkylenkette widerum teilweise oder vollstandig mit F 
substituiert sein kann und 

E* ein Proton oder Kation der Alkali-. Erdalkalimetalle oder eines Metalls 
derGruppe 11 und 12. Amnfionium, Alkylammonium mit Ci-C4-Alkyl. 
Phosphonium, Alkylphosphonlum mit Ci-C4-Alkyl oder Guanldinium ist 

28. Verfahren zur Herstellung von Carbocyaninfarbstoffen gemSB 
Anspmch 21. wobel der Carbocyaninfarbstoff der Formel XXIII 
entspricht. 

R1 R1 Ri 

ii—C = C {C = C)n — C=rjl+ Inr XXHI 

R R . . 

worin 

n 0,1,2. 3, 4 Oder 5, 

R jeweils unabhSngig vonelnander Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl. Aryl 
Oder Heteroaryl und 

jeweils unabhangig vonelnander H, CI, Br, I. Alkyl, teilweise oder 
vollstandig chloriertes Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl, Aryl, Heteroaryl, OAlkyl, 
OAryl. SAIkyl. SAryl. NHAIkyI, N(Alkyl)2. C(0)H, C(0)Alkyl. C(0)Aryl, CN. 
N=N-Aryl. P(Aryl)2. NHC(0)Alkyl oder NHC(0)Aryl bedeutet und 

das RIngsystem. dargesteilt durch 

|sl — C= Oder C=f|l* . 

30 R R . 
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einen Stickstoff enthaltenden ungesattigten mono-, bi- oder tricyclischen 
Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem bedeutet. wobel weiterhin 1.2 
Oder 3 N- und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome vorliegen kdnnen und der 
heterocycllsche Rest ein- oder mehrfach durch Z substituiert sein kann. 
Z Wasserstoff. Alkyl. NO2. F. CI. Br. I. OH. COOH. OAlkyl. SCN. 
SCF3. COOAIkyl. CHz-COOAIkyl. NH2. NHAIkyI oder N(Alkyl)2 
bedeutet 

und 

wobel Im' der allgemeinen Formel (11) 
^° [(CpF2p.i-mHmXOy) N (C,F2c.i*HkXOy)]- (H) 

entspricht und die Varlablen 
X Kohlenstoff oder Schwefel, 
p 0bis20und0^m^2p+1. 
q 0bis20und0^k^y2q+1, 
y 1 Oder 2 bedeuten, 

wobei m = 0 ist. wenn p = 0 und k = 0 1st. wenn q = 0 1st. 
mit der MaBgabe, 

wenn X Schwefel ist, y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff Ist. y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet. 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Formel II durch 
Einfach-blndungen mitelnander verbunden sein kennen. wobei die 
entstehende Alkylenkette widerum tellweise oder vollstSndig mit F 
substituiert seln kann. 
25 dadurch gekennzeichnet. dass dass eine Verbindung der Fomiel XXIV 

* ^==^'^(C=C)„-CH,-G Im- XXIV 
R 

30 venA^endet wlrd. wobei das Ringsystem. R. und Im" eine der bei 

Fonnel XXIII angegebenen Bedeutungen hat und 



20 



-78- 



n 0. 1,2, 3oder4und 

G Wasserstoff, Alkyl, Alkenyl, Aryl. Heteroaryl. N=C(R)2. CONHAryl. 
C(0)Aryl oder CONHAIkyl bedeutet. 



29. Verbindungen der Formel XXIV 

+ ' I I 

1*=^^(C=:CVCH2-G Im- XXIV 



wobei 

n 0. 1,2, 3 Oder 4, 

G Wasserstoff, AlkyI, Alkenyl, Aryl, Heteroaryl, N=C(R)2, CONHAryl. 
C(0)Aryl oder CONHAIkyl, 

R AlkyI, Alkenyl, Cycloalkyl. Aryl oder Heteroaryl, 
R^ jeweils unabhanglg voneinander H. CI. Br, I. AlkyI, teilwelse oder 
vollstandig chloriertes Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl. Aryl. Heteroaryl. OAlkyl. 
OAryl. SAIkyI, SAryl. NHAIkyl. N(Alkyl)2. C(0)H. C(0)Alkyl. C(0)Aryl. CN, 
N=N-Aryl, P(Aryl)2. NHC(0)Alkyl oder NHC(0)Aryl bedeutet und 
das Ringsystem, . dargestellt durch 

C=ljl* 

R 

I 

einen Stickstoff enthaltenden unges§ttigten mono-, bi- oder tricyclischen 
Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem bedeutet. wobei weiterhin 1 . 2 
Oder 3 N- und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome voriiegen kOnnen und der 
heterocyclische Rest eln- oder mehrfach durch Z substltulert sein kann. 
Z Wasserstoff, Alkyl. NO2. F, CI. Br. I. OH. COOH. OAlkyl. SCN. 

SCF3, COOAIkyI, CHrCOOAIkyI, NH2. NHAIkyl oder N(Alkyl)2 

bedeutet 
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und 

wobel Im' der allgemeinen Formel (II) 

[(CpF2p+1-mHmXOy) N (CqF2q*1^cHkXOy)r (H) 

entspricht und die Variablen 
X Kohlenstoff oder Schwefel, 
p 0 bis 20 und 0 ^ m < 2p+1 , 
q 0bls20und0^k^y2q+1. 
y 1 Oder 2 bedeuten, 

wobei m = 0 ist, wenn p = 0 und k = 0 ist, wenn q = 0 1st, 
mlt der Ma&gabe. 

wenn X Schwefel Ist. y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff Ist, y 1 und p 
Oder q s 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Fonmel II durch 
Einfach-bindungen miteinander verbunden sein kOnnen, wobei die 
entstehende All<ylenkette widerum teilweise oder vollstandig mit F 
substituiert sein kann. 



30. Verfahren zur Herstellung der Verblndungen der Fomnel XXIV 
gem3& Anspruch 29, 
dadurch gekennzeichnet, dass 
eine Verblndung der Fomnel XXV 

+ N=C\ II XXV 
I ^(C=C)„-CH2-G A- 

R 

worin 

A- Cr. Br". I". BFa. PFe", C\0^; Sulfat. Tosylat, Hydrosulfat, Triflat, 
Trifluoracetat, Acetat oder Oxaiat bedeutet. 

das Ringsystem. dai^estellt durch 
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einen Stickstoff enthaltenden ungesattigten mono-, bi- oder tricyclischen 
Heterocyclus mH5 bis 13 Ringgliedern bedeutet. wobei weiterhin 1, 2 
Oder 3 N- und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome vorliegen kOnnen und der 
heterocyclische Rest ein- oder mehrfach durch Z substltuiert sein kann. 
Z Wasserstoff. Alkyl. NO2. F. CI. Br. I. OH. COOH. OAlkyl. SCN. 
SCF3. COOAIkyl. CH2-C00Alkyl. NH2. NHAIkyl oder N(Alkyl)2. 

n 0, 1,2. 3 Oder 4, 

R Alkyl, Alkenyl. Cycloalkyl. Aryl oder Heteroaryl. 
R^ jeweils unabhangig voneinander H. CI. Br. I. Alkyl. teilwelse oder 
vollstandig chloriertes Alkyl. Alkenyl. Cycloalkyl, Aryl. Heteroaryl. OAlkyl. 
OAryl. SAIkyl. SAryl. NHAIkyl. N(Alkyl)2. C(0)H. C(0)Alkyl. C(0)Aryl. CN. 
N=N-V^ryl, P(Aryl)2, NHC(0)Alkyl oder NHC(0)Aryl und 
G Wasserstoff, Alkyl. Alkenyl. Aryl. Heteroaryl, N=:C(R)2, CONHAryl. 
C(0)Aryl oder CONHAIkyI bedeutet, 
mit einer Verblndung der Fonmel XXVI 
E* Im" XXVI. 
umgesetzt wlrd, worin 

eIn Proton oder Kation der Alkali-. Eidalkalimetalle oder eines Metalls 

der Gruppe 11 und 12, Ammonium. Alkylammonlum mit Ci-C4-Alkyl. 

Phosphonlum. Alkylphosphonium mit CrC4-Alkyl oder Guanidinium 1st 

und 

wobei Im" der allgemelnen Formel (II) 

[(CpF2p*1<nHmX0y) N (CqF2q.1-kHkXOy)r (II) 

entspricht und die Variablen 
X Kohlenstoff oder Schwef el , 
p 0bis20und0^m<2p+1, 
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q 0bls20und0^k^y2q+1. 
y 1 Oder 2 bedeuten, . 

wobei m = 0 ist, wenn p = 0 und k = 0 ist, wenn q = 0 ist, 
mit der Ma&gabe, 

wenn X Schwefel ist. y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff ist, y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Fonriei II durch 
Einfach-bindungen miteinander verbunden sein kbnnen. wobei die 
entstehende Alkylenkette widerum teilweise oder vollstSndig mit F 
substltuiert sein kann. 



31 . Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Fonmel XXIV gemSB 
Anspruch 29. mit der Einschrankung. dass n in Formel XXIV 0 bedeutet. 
1 5 dadurch gekennzeichnet, dass 

eine Verbindung der Fonmel XXVIl 

N_c^ XXVIl 
I ^CH-G 

20 R . 

worin 

G Wasserstoff. Alkyl. Alkenyl, Aryl. Heteroaryl. N-C(R)2. CONHAryl, 
C(0)Aryl oder CONHAIkyI und 
25 R Alkyl, Alkenyl, CycloalkyI, Aryl oder Heteroaryl bedeutet 

und 

das Ringsystem. dargestellt durch 



-C — N 
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einen Stickstoff enthaltenden ungesSttigten mono-, bi- oder tricycllschen 
Heterocyclus mit 5 bis 13 Ringgliedem bedeutet. wobei weiterhin 1, 2 
Oder 3 N- und/oder 1 oder 2 S- oder O-Atome vorliegen kdnnen und der 
heterocycllsche Rest ein- oder mehrfach durch Z substitulert sein kann. 
Z Wasserstoff, Alkyl. NO2. F. CI. Br. I, OH. COOH. OAlkyl. SON. 
SCF3, COOAIkyl. CHz-COOAIkyl. NH2, NHAIkyI oder N(Alkyl)2 bedeutet. 

mit Im' umgesetzt wird, 

worin Im' der allgemeinen Formel (II) . 

[(CpF2p*1-mHmX0y) N (CcF2q*i.kHkXOy)r (II) 

entspricht und die Variablen 
X KohlenstoffoderSchwefel, 
p 0 bis 20 und 0 ^ m ^ 2p+1. 
q 0bis20und0:Sk^y2q+1. 
y 1 Oder 2 bedeuten. 

wobei m = 0 ist. wenn p - 0 und k = 0 ist. wenn q = 0 1st, 
mit der MaSgabe, 

wenn X Schwefel ist, y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff Ist, y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Formel II durch 
Einfachbindungen miteinander verbunden sein konnen, wobei die 
entstehende Alkylenkette widerum teilweise oder vollstSndig mit F 
substitulert sein kann. 

32. Verfaliren zur Herstellung von Azofarbstoffen gemali Anspmch 6, wobei 
der Azofarbstoff der Formel XXVIII entspriclit 

( R* N = N R" )* im- XXVIII^ 

wobei 

R' und R" Aryl oder Heteroaryl bedeuten und einer der beiden 
aramatisclien Keme positiv geladen ist und 
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wobei Im* der allgemeinen Formel (II) 

[(CpF2p+1^H,pXOy) N (CqF2q+1*HkXOy)r (ii) 

entspricht und die Variablen 
X Kohlenstoff oder Schwefel, 
p 0bis20und0<m^2p+1, 
q 0bls20und0^k^y2q+1. 
y 1 Oder 2 bedeuten, 

wobei m = 0 ist. wenn p = 0 und k = 0 ist, wenn q = 0 ist, 
mit der Maftgabe. 

wenn X Schwefel Ist, y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff ist, y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Formel II durch 
Einfach-bindungen miteinander verbunden sein kdnnen, wobei die 
entstehende Alkylenkette widemm teilweise oder vollst§ndlg mit F 
substltuiert sein kann, 

dadurch gekennzeichnet. dass eine Verbindung der Fomnel XXIX 
R'-N2* Inrr XXIX 

wobei R' und Im^ eine der bei Formel XXVIII angegebene Bedeutung hat. 
mit der aromatlschen cyclischen oder heterocyclischen Verbindung R" 
umgesetzt wird. 

33. Verbindungen der Formel XXIX 
R'.N2* Im- XXIX 

worin 

R* Aryl Oder Heteroaryl bedeutet und 
wobei Im' der allgemeinen Formel (II) 

[(CpF2p*lHnHmXOy) N (CqF2q*1-kHkXOy)r (II) 

entspricht und die Variablen 



-84- 



X KohlenstoffoderSchwefel. 
p 0bis20und0^nri<2p+1, 
q 0bis20und0^k<y_2q+1, 
y 1 Oder 2 bedeuten, 

wobel m = 0 1st, wenn p = 0 und k = 0 ist. wenn q = 0 1st. 
mit der Ma&gabe. 

wenn X Schwefel Ist, y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff ist. y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Aikylkette der Forniel II durch 
Einfach-bindungen miteinander verbunden sein kOnnen. wobel die 
entstehende Alkylenkette widerum teilweise oder vollstSndlg mIt F 
substituiert setn kann. 



34. Verwendung der Farbstoffe gemaH einem der AnsprQche 1 bis 27 
zum Farben von Kunststoffen und Kunststofffasem. zur Herstellung von 
Flexodruclcfarben. als Kugelschreiberpasten. als Stempelfarbe. zum 
Farben von Leder und Papier, in kosmetischen Fomnulierungen in der 
Farbindustrle. In der Biochemie, der Blologie. der Medizin, der Analytik 
Oder der Elektronlk. 



35. Venwendung der Farbstoffe gemaB einem der AnsprOclie 1 bis 26 
in Datenerfassungssystemen. der Reprographie. in Mikrofarbfiltem. in 
der Photogalvanik, der Lasertechnik oder der Photoindustrie. 

36. Venwendung der Farbstoffe gemali einem der AnsprQche 1 bis 26 
fQr CD-Recorder. DVD-Recorder (DVD+R. DVD+RW). Bluray-Disc (BD- 
ROM, BD-R. BD-RE). Computer to Plate, Laser Filter. Laser Marking 
oder Pliotopolymerisation. 
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Zusammenfossung 

Die vorliegende Erfindung betrifft Farbstoffe der allgemeinen Formel I 
CAT*lm- 

wobel Im' der allgemeinen Fonmel (II) 

[(CpF2p*1-mHmXOy) N (CqF2q+1.kHkXOy)r (II) 

entepricht und die Variablen 
X Kohlenstoff oder Schwefel, 
p Obls20und0^m<2p+1. 
q 0bis20und0^k<y2q+1, 
y 1 Oder 2 bedeuten, 

wobei m = 0 ist. wenn p = 0 und k = 0 ist. wenn q = 0 ist, 
mit der Maligabe, 

wenn X Schwefel ist, y 2 bedeutet und wenn X Kohlenstoff ist. y 1 und p 
Oder q ^ 1 bedeutet, 

und wobei die Kohlenstoffatome der Alkylkette der Formel II durch Elnfach- 
bindungen mitelnander verbunden sein kOnnen, wobel die entstehende 
Alkylenkette widerum teilwelse oder vollstandig mit F substituiert seIn kann 
und 

CAT* ein Kation ist. ausgewShlt aus der Gruppe der Azin-, Xanthen-. 
Polymethin-, Styryl-, Azo-, Tetrazollum-, Pyrylium-, Benzopyrylium-, 
Thiopyrylium-, Benzothiopyryllum-, Thiazin-, Oxazin-. Triarylmethan-, 
Diarylmethan-, Methin-, Acridin-. Chinolin-, Iso-Chinolin- oder quartemaren 
Azafluorenon-Farbstoffe, 

zum FSrben von Kunststoffen und Kunststofffasem. zur Herstellung von 
Flexodruckfarben. als Kugelschreiberpasten, als Stempelfarbe. zum 
Farben von Leder und Papier, zur Anwendung In 
Datenerfassungssystemen,derReprographie.in Mikrofarlpfiltem. in der 

Photogalvanik. der Lasertechnik und der Photolndustrie. 
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